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第1章 序論 
1.1 はじめに 
 
磁性ないしは磁石の発見は非常に古く，紀元前に遡る．磁性（magnetism）の語源が
磁石の発見されたギリシャの地名に由来することはよく知られている [1]．磁性の実験に
関して，歴史は長く，量は膨大である．局在したスピンの秩序に関してスピン系の相転
移の概念を列挙する．1907年にはWeissによって平均場理論が提案され強磁性の概念が
導かれた（キュリー・ワイスの法則）[2]．これはのちに，Heisenbergによって拡張され，
いわゆるハイゼンベルグの強磁性理論ができた [3]．1936年に NéelらによってWeissの
理論が拡張され，反強磁性の理論が作られた [4]．これが複雑な磁気構造の始まりとなっ
た．1937年に Landauの相転移現象論が報告され [5]，相転移の秩序パラメータの重要性
や対称性の役割が明らかになった． 
1959 年に Yoshimori らによって MnO2がらせん磁気構造になることが提唱された [6]．
また，らせん磁性の報告は，Kaplan ら [7]や Villain ら [8]によっても行われ，これらによ
ってその前に報告されていたMn化合物 [9]の磁性がらせん磁性であると解釈された．そ
れ以来らせん磁性に関する研究は中性子実験などによって数多く行われ，Nagamiya ら
やAkimitsuらの研究によって大きく発展した [10, 11]．このらせん磁性の巨視的な起源は，
伝導電子が介在されることによる局在スピンもしくは Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida
（RKKY）相互作用 [12-14]間の異なった超交換相互作用 [15]によるフラストレーションで
ある．1960年には Dzyaloshinskii-Moriya（DM）相互作用が提唱され [16-19]，その DM相
互作用に伴う長周期らせん磁性が 1964 年に Dzyaloshinskii によって [20]，1983 年に
Miyadaiらによって報告された [21]． 
 さて，現代文明の発展は，エレクトロニクスの進歩に大きく依存しており，特にシリ
コン（Si）を基盤とする半導体エレクトロニクスが果たした役割が大きいことは言うま
でもない．近年，物質作製や加工技術の進歩により新しい物質の創生や，微小デバイス
の作成が行われるようになった．系のサイズがµm から nm になると，電子の有する 2
つの自由度である電荷とスピンとが絡んだ現象が出現する．これをスピントロニクス分
野と呼ぶが，巨大磁気抵抗効果（Giant Magneto Resistive effect，GMR）[22, 23]やトンネル
磁気抵抗効果（Tunnel Magneto Resistance Effect，TMR）[24-26]がその典型例である．ほか
にもスピンポンピング [27]や逆スピンホール効果 [28]，スピンゼーベック効果 [29, 30]などの
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報告がある． 
 このスピントロニクスの分野で，複数の“位相”の揃ったスピンを 1つの粒子のよう
に取り扱うことができるスキルミオン [31-33]やカイラルソリトン格子（Chiral Soliton 
Lattice, CSL）[34, 35]が近年注目を集めている．これらのスピン構造は，上記の DM相互
作用が存在する方向が揃ったらせん磁性体（カイラル磁性体）にのみ許されるものであ
る．この電子の量子力学的な波動としての位相をマクロレベルで制御することは，超伝
導や超流動などに代表されるように非常に重要である．本論文は，カイラルならせん磁
性体に出現する巨視的なスピン位相秩序である CSL に注目し，スピンの位相に由来す
る磁気現象の検出とそれを制御することを目的にした研究論文である．次にカイラリテ
ィについて説明する． 
 
 
1.2 カイラリティとは 
 
カイラリティ（Chirality）とは，図形や物体，現象がその鏡像と重ねあわすことがで
きない性質のことを指し，「掌性」と呼ばれる．カイラリティが存在することをカイラ
ル（Chiral）という．Chiralはギリシャ語で「手」を意味するχειρ（cheir）が語源である．
カイラリティは 1904年のBaltimore LecturesにてKelvin卿によって“I call any geometrical 
figure, or group of points, chiral, it has chirality if its image in a plane mirror, ideally realized, 
cannot be brought to coincide with itself.”（和訳：幾何学図形や点群において，鏡像がそれ
自体と一致させることができない場合，それはキラリティを有する．）と定義された [36]．
自然界にも多くのカイラリティが存在しており，図 1.1に示すような水晶やカタツムリ，
台風，DNA などが挙げられる．対称性の観点から鏡映対称操作を行った場合に右手系
と左手系になる時，カイラリティを持つという． 
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水晶 [37] 
 
かたつむり [38] 
 
 
 
台風 [39] 
 
DNA[40] 
 
図1.1 自然界に存在するカイラリティの例 
 
 
1.3 Dzyaloshinskii-Moriya（DM）相互作用 
 
Dzyaloshinskii（ジャロシンスキー）は 1958 年に対称性の考察から反対称な交換相互
作用が存在することを予言した [16, 17]．続いて，Moriyaは 1960年にスピン軌道相互作用
による励起状態を介した 2 次の摂動から反対称交換相互作用が導出されることを示し
（図 1.2），局在電子系における微視的な発現機構を議論した [18, 19]．これらの経緯を踏
まえて，反対称交換相互作用はしばしば Dzyaloshinskii-Moriya（DM）相互作用と呼ばれ
る． 
 
 
図1.2 金属イオンの軌道の概念図 
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 磁性結晶が構造にカイラリティを有すると，交換相互作用とカイラルな結晶構造を反
映した反対称交換相互作用が働く．DM相互作用が対称性の議論から導かれた経緯から
も察せられるように，物質の持つ対称性から DM相互作用が有意に存在するかどうかを
判別できる規則として“守谷ルール”が知られている [18, 41]．図 1.3に示すように，2つの
磁性原子 Aと Bが存在する状況を考え，その中点を Cとおく．二つの磁性原子を結ぶ
線分を ABとする．このとき“守谷ルール”は次のように与えられる． 
 
① C点において反転対称性があるとき 
D= 0 
② 線分 ABに垂直で C点を含む鏡映面があるとき 
D// 鏡映面もしくは D⊥AB 
③ 線分 ABを含む鏡映面があるとき 
D⊥鏡映面 
④ 線分 ABに垂直な 2回回転軸が C点にあるとき 
D⊥2回回転軸 
⑤ 線分 ABを軸とする n回回転軸があるとき(n>2) 
D// AB 
 
多くの物質では対称性が高く反転対称性があるため，条件①の制限により DM相互作
用は生じない．DM相互作用が生じるのは，条件②～⑤を満たすような，C点において
空間反転対称性がない場合に限られる．なお，Dは軸性ベクトルであり，結晶キラリテ
ィが反転した場合，Dの向きは反転する．そのため，左手系と右手系の結晶ではスピン
の捻じれる方向が逆さまになる．本稿で研究対象とするキラル磁性結晶 Cr1/3NbS2は⑤
のケースに該当する． 
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図1.3 結晶の対称性と Dベクトル 
 
 
1.4 対称型らせん構造と反対称型らせん構造 
 
スピン 3つが 1次元に並んだ系を仮定し，交換相互作用によってらせん磁性を説明す
る．図 1.4のように最近接と次近接のスピン間に交換相互作用定数が J1と J2の対称交換
相互作用が働くとすると，この系のエネルギーEsは， 
 
 𝐸𝐸𝑠𝑠 =  −2𝐽𝐽1(𝐒𝐒1 ∙ 𝐒𝐒2 + 𝐒𝐒2 ∙ 𝐒𝐒3) − 2𝐽𝐽2𝐒𝐒1 ∙ 𝐒𝐒3 (1.1) 
 
となる．スピンを古典的に扱い，各スピンの方向をθ1，θ2，θ3とすれば 
 
 𝐸𝐸𝑠𝑠 =  −2𝐽𝐽1𝑆𝑆2{cos𝜃𝜃2 + cos(𝜃𝜃3 − 𝜃𝜃2)} − 2𝐽𝐽2𝑆𝑆2 cos(𝜃𝜃3 − 𝜃𝜃1) (1.2) 
 
となる．但し，S1 = S2 = S3 = S とした．θ = θ 3 - θ  2 = θ  2 - θ  1として展開すると， 
 
 𝐸𝐸𝑠𝑠 =  −4𝐽𝐽1𝑆𝑆2 cos𝜃𝜃 − 2𝐽𝐽2𝑆𝑆2 cos 2𝜃𝜃 (1.3) 
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 が得られる．Esがθ  2， θ 3について最小になるように決めるとθ は， 
 
 𝑑𝑑𝐸𝐸𝑠𝑠
𝑑𝑑𝜃𝜃
= 4𝐽𝐽1𝑆𝑆2 sin𝜃𝜃 − 4𝐽𝐽2𝑆𝑆2 sin 2𝜃𝜃 (1.4) 
 
より 
 
 𝜃𝜃 = 0,π, cos−1(− 𝐽𝐽12𝐽𝐽2) (1.5) 
 
となる．この時，θ はらせんの回転角を表しており，θ = 0は強磁性，θ = π は反強磁性，
それ以外の時はらせん磁性となる．θ はそれほど小さくなく，らせんの周期は短い．サ
イトを入れ替えても（S1と S2の添え字を交換しても）Jの符号は変化しない．θ の正負
の状態は縮退しているので右回りも左回りも同じエネルギーを与える．この交換相互作
用による左巻き，右巻きのどちらの状態も許されるらせん構造を対称型らせん構造と呼
ぶ． 
 
 
 対称らせんの過去の報告として，MnO2や希土類元素の Ho，Dyなどがあるが，Dyに
ついて紹介する．1958 年に Behrendt らによって磁気測定の報告がある [42]．Dy の結晶
構造は六方晶であり，c 軸に垂直に磁場を印加した場合の M-H カーブを図 1.5 に示す．
90 K～160 Kにおいて，磁場に対して直線的に上昇し，その後急激に磁化が増大する．
この時，この温度域は，反強磁性であると報告されている．しかし，後の中性子回折実
 
図1.4 対称らせん磁気秩序のスピンモデル 
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験より対称らせん磁性であることが分かった． 
 
 
 
一方，図 1.6のように最近接スピン間に交換相互作用定数が Jの対称交換相互作用と
定数が Dの反対称交換相互作用が働く系を仮定すると，この系のエネルギーEAは 
 
 𝐸𝐸𝐴𝐴 =  −2𝐽𝐽1(𝐒𝐒1 ∙ 𝐒𝐒2 + 𝐒𝐒2 ∙ 𝐒𝐒3) + 𝐷𝐷(𝐒𝐒1 × 𝐒𝐒2 + 𝐒𝐒2 × 𝐒𝐒3) (1.6) 
 
となる．対称型らせん構造と同様にスピンを古典的に扱い，各スピンの方向をθ1，θ2，
θ3とし S1 = S2 = S3 = Sとすると， 
 
 
𝐸𝐸𝐴𝐴 =  −2𝐽𝐽1𝑆𝑆2{cos(𝜃𝜃2 − 𝜃𝜃1) + cos(𝜃𝜃3 − 𝜃𝜃2)}+ 𝐷𝐷𝑆𝑆2{sin(𝜃𝜃2 − 𝜃𝜃1) + sin(𝜃𝜃3 − 𝜃𝜃2)} (1.7) 
 
となる．EAがθ  2， θ  3について最小になるように決めるとθ は 
 
 𝜃𝜃 = tan−1(− 𝐷𝐷2𝐽𝐽) (1.8) 
 
 
図1.5 Dyにおける H⊥cのM-Hカーブ [42] 
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となる．反対称型らせん構造の場合は，スピンは必ずθ だけ回転する．これは Jが内積
で効きスピンを平行もしくは反平行にするのに対して，Dは外積で効くために垂直にす
るためである．対称型らせん構造と異なり，サイトを交換すると符号が入れ替わること
から反対称であるといえる．θ の正負の状態は縮退しておらず，1 つの結晶中に右巻き
もしくは左巻きのみの一方だけが許容される．このように DMベクトルによって，カイ
ラルらせん磁性が実現される． 
 
 
図1.6 反対称らせん磁気秩序のスピンモデル 
 
 
1.5 カイラル磁性体とカイラル磁気秩序 
 
カイラル磁性体は，結晶構造がスピン軌道相互作用によってスピン秩序に転写される
ことでカイラルらせん磁性が実現する．ここで，空間群とは，並進を含む対称操作（平
行移動操作（格子並進：P, I, F, A, B, C, R），回転操作（2, 3, 4, 6），回反操作（-1 = i, -2 = 
m, -3, -4, -6 = 3/m），らせん操作（21, 31, 32, 41, 42, 43, 61, 62, 63, 64, 65），映進操作（a, b, c, 
n, d））の集合であり 230 種類存在する．カイラルな結晶構造を実現する空間群は，対
称中心，鏡映面，および映進面を持たない．これらの対象要素が含まれるときには，逆
のカイラリティをもつ部分が共存すなわち左手系と右手系の共存が必要となる．カイラ
ルな結晶に適合する空間群は 65 種類存在する．表 1.1 に結晶構造ごとのカイラルな空
間群を示す [43]．表 1.2に主な無機カイラル磁性体を示す． 
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表1.1 カイラリティを有する結晶構造ごとの空間群 
三斜晶 P1 
単斜晶 P2, P21, C2 
斜方晶 P222, P2221, P21212, P212121, C2221, C222, F222, I222, I212121 
正方晶 
P4, P41, P42, P43, I4, I41 
P422, P4212, P4122, P41212, P4222, P42212, P4322, P43212, I422, 
I4122 
三方晶 
P3, P31, P32, R3 
P312, P321, P3112, P3121, P3212, P3221, R32 
六方晶 
P6, P61, P65, P62, P64, P63 
P622, P6122, P6522, P6222, P6422, P6322 
立方晶 
P23, F23, I23, P213, I213 
P432, P4232, F432, F4132, I432, P4332, P4132, I4132 
 
 
表1.2 カイラル磁性体とその結晶構造，空間群，Tc，らせん周期 L(0)のまとめ 
物質 結晶構造 空間群 Tc [K] L(0) [nm] 参考文献 
CuB2O4 正方晶 𝐼𝐼4�2𝑑𝑑 9.4 77 [44-46] 
CsCuCl3 六方晶 𝑃𝑃6122 or 𝑃𝑃6522 10 22 [47] 
Cr1/3NbS2 六方晶 𝑃𝑃6322 127 48 [21, 48] 
YbNi3Al9 三方晶 𝑅𝑅32 3.4 34 [49] 
MnSi 立方晶 𝑃𝑃213 30 18 [50] 
FeGe 立方晶 𝑃𝑃213 279 70 [51] 
Fe1-xCoxSi 立方晶 𝑃𝑃213 59 25 [52] 
 
 カイラル磁性体は外部磁場を印加することで，カイラルな磁気秩序であるスキルミオ
ン [31]やカイラルソリトン格子（CSL）が形成されることが報告されている [34, 35]． 
スキルミオンとは，図 1.7に示すように，磁化の空間配置が立体角 4πを埋め尽くすよ
うにあらゆる方向を向いた渦上かつ粒子的なナノスケールスピン構造である．2009 年
にドイツのグループによって B20 化合物と呼ばれる金属磁性体（MnSi）中に発見され
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た [32]．磁気構造が作る有効磁場由来の伝導電子のホール効果 [53]やスピン移行トルク機
構を通じた電流による駆動現象 [54]など，その特異な輸送現象や磁気記憶デバイスなど
への応用の可能性が注目された．それに対し，2012 年に絶縁磁性体 Cu2OSeO3 でもス
キルミオン相が発見され [55]，さらにこの物質中でスキルミオン磁気構造が強誘電分極
を起こしていることが分かった．2015 年には，室温以上でスキルミオンを生成する
Co-Zn-Mn合金が発見されている [56]． 
CSLは，図 1.8に示すようにカイラルらせん軸に垂直に外部磁場を印加することで起
こる巨視的なスピン位相秩序のことである．この状態は，結晶構造のカイラリティに守
られたとても安定な磁気秩序であり，その周期は磁場印加により数百 Å から無限大ま
で自由に制御可能である．スキルミオンと同様にスピン位相の制御による新たな磁気抵
抗効果などの発現が報告されており，磁気ディスクの超高密度化といった次世代の基盤
技術としても期待されている．CSL が出現する主な物質は今回の研究対象である
Cr1/3NbS2である．以下に，カイラル磁性体 Cr1/3NbS2における先行研究を紹介する． 
 
 
図1.7 スキルミオン [57] 
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 図1.8 カイラルソリトン格子 
11
1.6 カイラル磁性体に関する先行研究 
 
表 1.3にカイラル磁性体と Cr1/3NbS2における研究の歴史をまとめた． 
 
表1.3 カイラル磁性体 Cr1/3NbS2に関する研究の歴史 
年 内容 著者 参考文献 
1958 DM相互作用（現象論） I. E. Dzyaloshinskii [16, 17] 
1960 
DM相互作用（縮退軌道状態に対する 
結晶の対称性と磁気結合の考察による） 
T. Moriya [18, 19] 
1983 磁化測定，中性子実験 T. Miyadai et al. [21] 
1997 Commensurate-incommensurate 相転移の観測 A. Zheludev et al. [58] 
2000 Soliton Latticeの予測 A. Sukstanskii et al. [59] 
2001 Magnetic Solitonの予測 B. Roessli et al. [60] 
2005 Chiral Soliton Latticeの理論 J. Kishine et al. [34] 
2008 CSL滑走の理論 I. G. Bostrem et al. [61] 
2008 CSL滑走に伴う磁化の流れの理論 I. G. Bostrem et al. [62] 
2009 CSL滑走に伴う保存則の理論 I. G. Bostrem et al. [63] 
2009 磁気測定 Y. Kousaka et al. [64] 
2009 CSLの ESR測定に対する理論 J. Kishine et al. [65] 
2010 CSLの電流駆動の理論 J. Kishine et al. [66] 
2011 磁気抵抗の予測 J. Kishine et al. [67] 
2012 CHMと CSLの TEM観察 Y. Togawa et al. [35] 
2012 Spin Motive Forceの理論予測 J. Kishine et al. [68] 
2013 磁気抵抗の観測 Y. Togawa et al. [69] 
2013 
磁化測定，磁気抵抗測定，比熱測定 
第一原理計算  
N. Ghimire et al. [70] 
2014 スピン構造 B. J. Chapman et al. [71] 
2014 磁化が磁場に対して不連続になることの予測 J. Kishine et al. [72] 
2015 不連続な磁気抵抗の観測（マイクロサンプル） Y. Togawa et al. [73] 
2015 不連続な磁化の観測（バルクサンプル） K. Tsuruta et al. [74] 
 
 1983 年に初めて Miyadai らによって磁気測定と中性子回折実験の結果とともにカイ
ラル磁性体 Cr1/3NbS2が報告された [21]．図 1.9に（a）H⊥cと（b）H//cの磁化の温度依
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存性を示す．磁化容易軸は c軸であり，強磁性転移温度 Tcは 130 Kである．H//c の条
件下では，Tc付近で角が出現することが特徴である．図 1.10 に（a）H⊥c と（b）H//c
の磁化の磁場依存性を示す．H⊥cの場合，下に突の放物線のような形で磁化が上昇し，
4.2 Kにおいて Hcの 1.5 kOe付近で飽和し強制強磁性状態に転移する．また，磁場を 0
から増加する過程と減少させる過程ではわずかにヒステリシスを有する（図 1.10(c)）．
この当時この転移は一次転移と考えられていた．H//cの場合，臨界磁場 Hcは 4.2 Kにお
いて 20 kOe付近であり，直線的に磁化が上昇し飽和する．この時スピン構造はらせん
状態からコニカル構造を経て強制強磁性状態へ転移している． 
 
(a) 
 
(b) 
 
図1.9 Cr1/3NbS2における各磁場での磁化の温度依存性 [21] 
(a) H⊥c-axis，(b) H // c-axis 
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(a) 
 
(b) 
 
            (c) 
 
図1.10 Cr1/3NbS2における各温度での磁化の磁場依存性 [21] 
(a)(c) H⊥c-axis，(b) H // c-axis 
 
 
図1.11 Cr1/3NbS2における中性子小角散乱スペクトルパターン [21] 
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中性子小角散乱実験の結果を図 1.11 に示す．Q が 0.013 Å-1付近でピークが観測され
ており，これよりらせん周期はユニットセルの約 40倍である 480 Åであると分かった．
この考察の段階で DM 相互作用とごくわずかな交換相互作用によってこのような長周
期らせん磁性が出現することが示唆された． 
 2005 年，らせん軸に垂直に磁場を印加した時，一次転移であると考えられていた
Cr1/3NbS2の相転移が二次転移と岸根らは考えた．カイラルらせん磁性と強制強磁性状態
の中間の状態として図 1.12に示すような CSLが存在することを考慮することで，相転
移の磁化の振る舞いがうまく表現できることを報告した． 
 
 
図1.12 CSLからカイラルらせん磁性への変化 [34] 
 
らせん軸に垂直に外部磁場を印加した時の系のハミルトニアンは， 
 
ℋ = −𝐽𝐽�𝑆𝑆𝑛𝑛 ∙ 𝑆𝑆𝑛𝑛−1 − 𝐷𝐷�𝑆𝑆𝑛𝑛 × 𝑆𝑆𝑛𝑛−1 − 𝐻𝐻�𝑆𝑆𝑛𝑛𝑥𝑥
𝑛𝑛
 
𝑛𝑛
 
𝑛𝑛 = −𝑆𝑆2�𝐽𝐽2 + 𝐷𝐷2� cos(𝜑𝜑𝑛𝑛+1 − 𝜑𝜑𝑛𝑛 − 𝛼𝛼) −𝐻𝐻𝑆𝑆� cos𝜑𝜑𝑛𝑛
𝑛𝑛𝑛𝑛
 
(1.9) 
 
と表せる．1行目の第 1項はスピン間の強磁性交換相互作用，第 2項は DM相互作用，
第 3項はゼーマン項である．展開すると，交換相互作用と DM相互作用の項は 1つとな
り，この項はらせんを作ることで安定となる．また，ゼーマン項はスピンが平行に揃う
ことで安定となる．これより，磁化の温度依存性と磁場依存性について議論することが
可能である．図 1.13に H⊥cの時の磁化の温度依存性と磁場依存性を示す． 
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 図1.13 DM相互作用の有無による磁化の振る舞いの違い [75] 
(a)温度依存性，(b)磁化依存性 
 
また，スピンの位相を考えると，CSLのソリトンを 1つの磁気ドメインと考えると，
磁気ドメインの内部の磁化は 
 
 𝑀𝑀 = 𝑀𝑀𝑥𝑥 ± 𝑖𝑖𝑀𝑀𝑦𝑦 = 𝑀𝑀0 exp(±𝑖𝑖𝜑𝜑) (1.10)  
 
と記述される．大きさM0は一定である．その符号は DM相互作用の Dベクトルの向き
に対応して決まる．カイラルサインゴルドン模型によって，位相φ は解析解として厳密
に与えられる．ゼロ磁場中では 
 
 𝜑𝜑(𝑧) = �2𝜋
𝑎0
� arctan �𝐷𝐷2𝐽𝐽� 𝑧 (1.11)  
 
となる．磁場中ではヤコビの楕円関数を用いることで 
 
 𝜑𝜑(𝑧) = 2am �𝑧𝑚
𝑘
� − 𝜋 (1.12)  
 
となる．ここで，amはヤコビの振幅関数，kは楕円関数の母数である．mは磁気構造の
非線形性を表すパラメータであり 
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  𝑚2 = 𝐻𝐻�
𝐽𝐽𝑆𝑆𝑎0
2 (1.13)  
 
と表される．ここで， 
 
 𝐻𝐻 = 𝑔𝜇𝐵𝐻𝐻𝑒𝑧 (1.14)  
 
である．これらの式より位相分布の磁場依存性が明らかにされた．これより，ゼロ磁場
中のらせん周期 L(0)や磁場中でのソリトン周期 L(H)も同様に楕円関数的に与えられる． 
 
 𝐿(0) = 2𝜋 𝑎0arctan �𝐷𝐷𝐽𝐽 � ≈ 2𝜋 � 𝐽𝐽𝐷𝐷�𝑎0 (1.15)  
 𝐿(𝐻𝐻) = 2𝜅𝐾(𝜅)
𝑚
= 8𝐾(𝜅)𝐸𝐸(𝜅)
𝜋𝑄0
 (1.16)  
 
K(k)は第一種完全楕円積分，E(k)は第二種完全楕円積分である．この比 L(H)/L(0)はソリ
トン密度として重要なパラメータとなり，以下の通り表せる． 
 
 
𝐿(𝐻𝐻)
𝐿(0) = 4𝐾(𝜅)𝐸𝐸(𝜅)𝜋2  (1.17)  
 
このパラメータを使うことで次に示す報告も議論されている． 
2012年，Togawaらによって透過型電子顕微鏡（Transmission Electron Microscope，TEM）
による磁壁観察にて CSLが観察された [34]．図 1.14 (a)に H = 0，T = 110 Kでのアンダー
フォーカスによるローレンツ顕微鏡写真を示す．図 1.14 (b)は(a)の四角部分の拡大図で
ある．黒と白の縞模様がスピンの位相の変化を示している．位相の周期は 46 nmであり，
Miyadai らによって中性子実験で報告されたものとコンシステントである [21]．図 1.14 
(c)(d)(e)は，小角電子散乱のスポットを表している．このスポットにおいてゼロ磁場下
では高調波成分が検出されず，センタースポットが楕円型をしていることから，360°
磁壁であることが確認された．また，図 1.15に T = 110 K，磁場下での TEM画像を示
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す．図 1.15 (a): 0，(b): 0.208 T，(c): 0.224 Tである．磁場を大きくすることで，縞模様
の間隔が広がっている．この間隔の磁場依存性が図 1.15 (e)と(h)である．前に述べたよ
うに，縞の間隔が磁場に対して CSL の周期と同じ楕円関数として変化しており，CSL
の存在が初めて実験的に証明された． 
 
 
図1.14 Cr1/3NbS2における H = 0，T = 110 Kでのアンダーフォーカスによる 
TEM画像と小角電子散乱のスポット写真 [35] 
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図1.15 Cr1/3NbS2における T = 110 K，磁場下での TEM画像と周期の磁場依存性 [35] 
 
 2013 年に Togawa らによって，バルクサンプルにおける磁気抵抗が報告された [66]．
図 1.16 (a)(b)に各温度での電流を 5 mA流した時の電気抵抗の磁場依存性を示す．Hc以
上の磁場を印加すると，強制強磁性状態になり電気抵抗は小さくなっている．図 1.16 (d)
に規格化した電気抵抗の磁場依存性を示すが，すべての温度における電気抵抗の変化は，
1つの式でフィッティングされる．CSLの周期（ソリトン数）の変化に伴って，抵抗値
も変化しており，電気抵抗値は CSLの周期の楕円関数と一致している． 
 またこの時，磁化測定も行われており（図 1.17 (c)(d)），温度-磁場相図（図 1.17 (a)(b)）
が報告された．CSL状態は，0 < H < Hc，0 < T < Tcで実現され，H > Hcではスピンが磁
場によって揃った強制強磁性状態である．また，T > Tcでは常磁性である．ただ Tc付近
においては強制強磁性状態のときも電気抵抗に異常が見られそれがプロットされてい
る． 
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図1.16 Cr1/3NbS2における各温度での電気抵抗の磁場依存性 [69] 
 
 
図1.17 Cr1/3NbS2における(a)(b) 温度-磁場相図 
(c) 80 Kでの磁化の磁場依存性，(d) 500 Oeにおける磁化の温度依存性 [69] 
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  同年にドイツの Ghimireらによって Tc近傍の物性測定が行われ，こちらの報告でも温
度磁場相図が作成された [70]．図 1.18に，2 Kでの（a）H⊥cと（b）H//cにおける磁化
の磁場依存性を示す．H⊥cの条件下では宮台らと同様に Hc直下から急激に立ち上がる
下に凸の放物線になり，ヒステリシスが存在することが報告された．また，図 1.19 に
各磁場での磁化の温度依存性と Tc近傍での磁化の磁場依存性を示す．こちらもMiyadai
らと同様の結果を得ている [21]．図 1.20に温度磁場相図を示す．Ghimireらは，ゼロ磁場
のカイラルらせん磁性から CSL 状態になる間の磁場域に，その 2 つとは異なる相があ
ることを示唆している．また，磁場下での比熱測定も行われおり，それを図 1.21 に示
す．比熱が連続的に変化することから二次転移であり，フェルミエネルギーでの電子状
態密度 N(EF) = 3.40 (eVu.c.)-1，デバイ温度 TD = 419 Kと計算で求められた． 
 
  
図1.18 Cr1/3NbS2における 
2 Kでの磁化の磁場依存性 
（a）H⊥cと（b）H//c [70] 
図1.19 Cr1/3NbS2における 
各磁場での磁化の温度依存性と 
Tc近傍での磁化の磁場依存性 [70] 
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図1.20 Ghimireらによる Cr1/3NbS2の温度磁場相図 [70] 
 
  
図1.21 Cr1/3NbS2における各磁場での比熱の温度依存性 [70] 
 
2014年，Kishineらによって，ソリトン数が有限の CSLにおいて，磁化が磁場に対し
て離散的になることが理論的に報告された [72]．図 1.22に示すように CSLの境界条件は
固定端と仮定している．図 1.23 にソリトン数によるエネルギーの磁場依存性を示す．
増磁過程においてソリトンが消失する過程でエネルギー準位がクロスする．それに伴っ
て同じ磁場値で，磁化のとびが現れ，磁化値は離散的になるというものである．この理
論は，ソリトン数が 20個程度の，試料の c軸長が 10 µm程度を想定されたものである． 
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図1.22 CSLの境界条件 [72] 
 
 
図1.23 ソリトン数によるエネルギー準位と磁化の磁場依存性 [72] 
 
上記の磁化が離散的になることが，2015 年にマイクロサンプルにおける磁気抵抗に
て Togawaらによって報告された [73]．右巻きのカイラルらせん構造の間に左巻きのカイ
ラルらせん構造を閉じ込めた状態で磁気抵抗が測定された．電気抵抗の磁場依存性を図
1.24 (b)に示す．昇磁過程では，ガタガタとした複数個のステップが観測され，減磁過
程では大きな電気抵抗のとびが観測されている．それを拡大したものが図 1.24 (c)(d)で
ある．拡大すると，電気抵抗が磁場に対して離散的な値を取っていることが分かる． 
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 図1.24 Cr1/3NbS2のマイクロサンプルにおける電気抵抗の磁化依存性 [73] 
 
以上のように，理論実験の両面から研究が盛んに行われている． 
理論的に提唱されていて実験的にまだ証明できていないものとして，CSL状態でスピ
ンの位相が流れる純スピン流や CSL 状態でらせん軸に平行に磁場を印加することで
CSL の重心運動が引き起こされ試料両端に起電力が発生するスピンモーティブフォー
スなどがある．実際，CSLに対する研究ではでは理論が先行しており，早急に実験的に
検証しなければならない． 
実験的にはマイクロサンプルによる電気抵抗測定と TEM 観察による検証が Togawa
らによって行われている．最終的に応用されるときは磁気抵抗効果など電圧として応用
されることが考えられるが，電気抵抗測定では Nbと Sの混成バンドの情報を測定して
いる．実際に CSLは Cr原子の 3d電子のスピンに起因するものであり，Cr原子の情報
を磁化として測定することが基礎物性の理解や CSL の操作など応用へ向けても非常に
重要である． 
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1.7 研究目的 
 
 ムーアの法則に代表されるように，半導体デバイスの性能やサイズ，磁気メモリの容
量などは限界に近づきつつあると言われている．従来の電荷型制御のシリコンデバイス
などではない全く新しい発想に基づく新奇技術が待望されている．スピントロニクスは
その有力な候補であり，GMR や TMR に代表されるように量産化された技術も存在す
る． 
 そのスピントロニクスにおいて，スキルミオンなどに代表される，スピンの位相を粒
子のように取り扱うことが可能なカイラル磁性体が注目を集めている．その中でも，カ
イラル磁性体 Cr1/3NbS2は，らせん軸に垂直に磁場を印加することで，磁場の大きさに
よって周期が自由自在に変更可能な長距離位相秩序であるカイラルソリトン格子（CSL）
が出現する．この CSL の出現に伴い，磁気抵抗効果や純スピン流，磁化の離散化など
が理論的に提唱されている．この磁気抵抗に関する理論は，磁場印加にともない CSL
の周期と伝導電子の周波数の関係で電気抵抗が無限になるものであり，無限ビットによ
る磁気記録媒体の実現できる可能性を秘めている．また，スピンの位相流れである純ス
ピン流が実証されれば，熱としてエネルギーを消費しないデバイスの作製が可能となる．
通常，スピンは 0または 1の 2ビットとして取り扱われるが，磁化が離散化する多ビッ
トのメモリなども応用として期待されている． 
 一方，らせん磁性体の研究は，1950 年代から中性子をプローブとして行われてき
た．カイラル磁性体 Cr1/3NbS2においては，中性子や放射光を用いた X 線，電子線，電
気抵抗を主なプローブとして実験が行われている．実際，離散的な応答は，Togawa ら
によってマイクロサンプルの磁気抵抗測定と TEM観察によるソリトンのピッチ測定で
観測されている．マイクロサンプルは，ゼロ磁場下でのらせんの巻き数も数十個程度で
あり結晶構造の欠陥が少ないため離散的な応答などが観測しやすいと考えられる．ただ
し，CSL を担っているのは Cr 原子の局在スピンであり，電気抵抗測定では，Nb と S
の混成バンドの伝導電子の情報を反映したものである．応用を考えた場合，電圧や電流
による出力が重要であるが，基礎物性を解明する観点からは，実験的に Cr 原子の情報
を磁化としてとらえることが，今後の操作方法の確立などの検証を行う上で大切な課題
である．しかし，マイクロサンプルでは，試料の体積が小さすぎる為，超伝導量子干渉
素子（Superconducting Quantum Interference Device，SQUID）をもってしても実験室レベ
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ルでは，磁化測定はほぼ不可能である． 
そこで本研究では，SQUIDを用いた精密な磁気測定をバルク単結晶試料で実施しCSL
の決定的証拠となる“磁化の離散化”を観測することを目的とした．また，“磁化の離
散化”のサイズ効果も研究対象にすることで，それが CSL 形成由来の現象であること
を決定づけた．さらに，直流磁場下での交流磁化率測定によって磁気ドメインの形成に
起因する非線形磁化率の観測を行い，CSL の起源をダイナミクスの観点から検証し，
CSLの物理的特徴を究明した． 
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1.8 本論文の構成 
 
ここまでの第 1章では，磁性に関する研究やらせん磁性，カイラル磁性体についての
背景と Cr1/3NbS2の先行研究を紹介し，目的を述べた． 
第 2 章では，本研究で対象物質としたカイラル磁性体 Cr1/3NbS2について，基礎的な
結晶構造や作製方法について述べた．また，本研究全般で使用する実験装置である超伝
導量子干渉素子（SQUID）と SQUID磁束計MPMSについて原理を説明した． 
第 3章では，まず交流磁化率と非線形磁化率について説明した．次に，非線形磁化率
に関する先行研究を紹介した．その後，今回のカイラル磁性体 Cr1/3NbS2に対して行っ
た直流磁場下の交流磁化率測定の結果を示した．Hdc = 0において，巨大な非線形磁化
率が出現することを明らかにした．また，この非線形磁化率は，通常スピングラス系で
観測されるものよりも数十倍の強度を有し，交流磁場の周波数を大きくしても観測され
る結果を示した．Hdc = 200~1000 Oeでは非線形磁化率は消失し，Hdc = 1000~2000 Oeで
再び観測する興味深い結果を得た．上記の交流磁化率の結果から，磁気ドメインのダイ
ナミクスの情報を含んだ温度-磁場相図を作成し，磁場の大きさによって 1次相転移と 2
次相転移が混在している可能性を示唆した． 
第 4 章では，カイラル磁性体 Cr1/3NbS2に対して行った，磁化ステップの検出につい
ての結果を示した．mmオーダーの単結晶バルク試料において，磁場の掃引間隔を装置
の最小値である 0.15 Oeで磁化曲線（M-Hカーブ）を測定することで，磁化のステップ
が出現することを明らかにした．その磁化のステップは強制強磁性状態からの減磁過程
において，Hc直下で巨大な磁化のとびとして観測できたことを示した．磁化 M が急激
に増加する磁場領域においては，減磁過程・増磁過程ともに磁化のステップが観測でき，
そのステップは両方の過程において，同じ磁化値で出現しており，CSLに起因するもの
と断定した．磁場が 500 Oe程度の低磁場領域においては，理論的には CSLが構成され
ているはずであるが，磁化ステップが観測できなかったことを示した．その後，磁化ス
テップが出現する磁場領域は，飽和磁場 Hcに対して約 0.6 倍から Hcまでの磁場域であ
ることを示した． 
第 5章では，まず交差相関による物性操作，動的な応力，動的な応力による物性操作
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の過去の報告について説明し，その後カイラル磁性体 Cr1/3NbS2のマイクロサンプルに
対して行った 2通りの動的な応力下における電気抵抗測定の結果を示した．1つは定常
的に動的な応力を印加した場合，もう 1つは刺激的に動的な応力を印加した場合である．
前者の結果は，動的な応力を印加することによって，マイクロサンプル特有の巨大なヒ
ステリシスが小さくなることを明らかにした．また後者では，動的な応力を印加するこ
とで強制強磁性状態から CSL状態への移行させることに成功した． 
第 6章では，実験結果および考察を総括した． 
以上，本研究ではカイラル磁性体 Cr1/3NbS2を対象として精密な磁気測定を実施する
ことで，CSLの形成を担う Cr原子の磁気的情報から CSLにおける未知なる物性を開拓
するとともに，新規な動的な応力という外場を用いて CSLの操作を試みた． 
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第2章 実験方法 
2.1 実験試料 
 
カイラル磁性体 Cr1/3NbS2の結晶構造を図 2.1 に示す．Cr1/3NbS2は，層状の化合物で
あり，中心対称が存在しない P6322 の空間群に属す六方晶であり，層間（intercalation）
化合物である．格子定数は a = 5.74 Å，c = 12.10 Åである [76]．Cr原子は S-Nb-Sのサン
ドウィッチ構造の間の 8面体の隙間に位置する．CrS6の 8面体は，お互いにつながって
はいない．層間の Crイオンは三価の状態であり，S = 3/2のスピンで電子は局在してい
る．磁性は，層間の Cr3+イオンの局在磁気モーメントによって決まる． 
磁性イオン Cr3+の結晶格子は ab面に平行な三角形の平面から成る．Cr-Crの三角形の
両端の長さは，格子定数の 5.74 Åと等しい．三角形の平面は a/3と b/3ずれて c/2の距
離で並んでいる．三角形の平面間の近接の Cr-Crの距離は，6.85 Åと等しい．Cr3+イオ
ンは，2つの同一のサブ格子の中に埋め込まれたそれとしても表される．その 1つ目は
三角柱の頂点でもう 1つは三角柱の中心である． 
 
 
図2.1 カイラル磁性体 Cr1/3NbS2の結晶構造 
 
 表 2.1に原子座標を示す．特徴は，Nbのサイトが 2つあり 1つ（Nb1）はわずかに z
（c）軸方向の中心からずれている点である． 
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 表 2.1  Cr1/3NbS2の原子座標 
No. Site notation Atom x y z 
1 S1 S 0.3322 0.0009 0.1306 
2 Nb1 Nb 1/3 2/3 0.5056 
3 Cr1 Cr 2/3 1/3 1/4 
4 Nb2 Nb 0 0 0 
 
表 2.2 測定試料の特徴 
 
断面積 
Sab [mm2] 
厚さ 
Lc [mm] 
巻き数 
（推測値） 
写真 
試料 1 1.17 0.12 2500 
 
試料 2 2.65 0.42 8800 
 
試料 3 0.26 0.11 2300 
 
試料 4 0.16 0.06 1300 
 
 
1 0 2 
mm 
c 
1 0 2 
mm 
c 
0.5 0 1 
mm 
c 
0.5 0 1 
mm 
c 
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今回の実験試料は，現広島大学の高阪博士より単結晶試料を提供いただいた．単結晶
の育成には化学輸送法が用いられた [77]．簡単に作成方法を述べる．石英管内に固体試
料の Cr1/3NbS2の単相試料，気体反応物としてヨウ素を入れる．ヨウ素の量は，5 mg/cm3
である．真空引き後に石英管を目的の温度勾配を実現する長さに焼き切る．単相試料を
管状炉の中心である高温側に置くことで，管状炉の端である低温側に単結晶が析出する．
高温側，低温側の温度はそれぞれ 950℃と 850℃で，育成期間は約 2週間である．表 2.2
に今回測定した試料の特徴をまとめた．巻き数とは試料の c軸長を 0磁場でのらせん周
期で割った値であり，0 磁場ではこの数のらせんが存在する．この 360°スピンが回転
する部分を位相欠陥と定義する． 
 
 
2.2 実験装置 
 
精密磁気測定に用いたのは，超伝導量子干渉素子（Superconducting Quantum 
Interference Device，SQUID）磁束計である．まず，SQUIDについて述べる [78-81]．  
 SQUID は，超伝導の量子性を利用した素子であり，超伝導リングを 1 つまたは 2 つ
のジョセフソン接合で結合したものである．SQUID は入力端子および出力間を単純化
すれば，図 2.2に示すようなフローティング入力型の電流/電圧変換器とみなすことが可
能である．この電流/電圧変換器は通常(1～100)×105 V/A，入力電流換算ノイズは(0.5～
10) pA/√Hzである．入力最大値は約 100 µAppであり，有効帯域幅は dc ~ (10~100) kHz
である．これらの値は半導体デバイスを使った，電流測定器と比較しても際立って優れ
た値とは言えない．SQUID の最大の特徴は，入力端子がフローティングであり，入力
インピーダンスが純粋にインダクティブであること，つまり入力端子間は超伝導線でで
きた小さなコイル(自己インダクタンス Lin ~ 2 µH)でつながれており，抵抗分はゼロで
ある点にある． SQUIDの雑音特性を表す指標として，エネルギー分解能が用いられる
ことが多い．これは，入力電流換算ノイズ INが入力コイルに流れるときの単位周波数
当たりの磁気エネルギー，ε = LinIN2/2∆f の意味であり，各値を代入すると，ε ≈ (0.1~100) 
× 10-30Js = (103~106)h という きわめて小さな値となる．ここで，hはプランク定数であ
る． 
 
31
 図2.2 SQUIDの等価回路 
 
SQUID は電流に変換できる物理量であれば，適当な工夫によって測定可能であり，電
流計や電圧計としての応用もされている．中でも，SQUID は本来磁気センサーである
ため，磁場に対して非常に高い感度を持っている．図 2.3のような超伝導の閉回路を考
える．この閉回路に磁場を加えるなどの磁場変化があるとき閉回路には，式(2.1)で示す
ような閉回路を貫く外部磁束Φext の時間変化に等しい誘導起電力 V が働く． 
 
 𝑉𝑉 = −𝑑𝑑𝛷𝛷ext
𝑑𝑑𝑑𝑑
 (2.1) 
 
ここで閉回路の自己インダクタンスをL，抵抗をRとすると，この誘導起電力によって，
式(2.2)を満たす電流 Iが流れる． 
 
 𝑉𝑉 = 𝐿𝐿 𝑑𝑑𝑑𝑑
𝑑𝑑𝑑𝑑
+ 𝑅𝑅𝑑𝑑 (2.2) 
 
超伝導体の場合 R = 0なので，式(2.1)，(2.2)より 
 
 𝐿𝐿
𝑑𝑑𝑑𝑑
𝑑𝑑𝑑𝑑
+ 𝑑𝑑𝛷𝛷ext
𝑑𝑑𝑑𝑑
= 0 (2.3) 
 
と表せる．つまり， 
 
 𝐿𝐿𝑑𝑑 + 𝛷𝛷ext =一定 (2.4) 
 
 
 
 
I 
V 
Lin 
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である．LIは電流が閉回路に対してつくる磁束であるから，これは超伝導閉回路を貫く
全磁束は時間的に一定に保たれることを意味し，抵抗がゼロであるために，この電流が
減衰せずに流れ続ける． 
 
 
図2.3 超伝導閉回路 
 
ここで，図 2.4に示すように，超伝導線でつくったコイルを SQUID入力端子につなぎ，
超伝導閉回路をつくる．コイル部分に磁場の変動があると，超伝導閉回路には全磁束を
保存するように遮蔽電流 I が流れる．その結果，磁場の変動は SQUID 入力電流に変換
される．この変換係数を計算するために，コイルを貫く外部磁束の変化分をδΦ，SQUID
の入力端子間のインダクタンスを Lin，コイルのインダクタンスを Lp とし，これを結ぶ
リード線の寄生インダクタンスを無視すると， 
 
 δ𝛷𝛷 + Lin𝛿𝛿𝑑𝑑 + 𝐿𝐿𝑃𝑃𝛿𝛿𝑑𝑑 = 0 (2.5) 
 
である．従って， 
 
 𝛿𝛿𝑑𝑑 = 𝛿𝛿𝛷𝛷
𝐿𝐿in + 𝐿𝐿p (2.6) 
 
ここで，表 2.2 に示す SQUID の特性の典型値の値を用いると，磁場感度として 0.5~10
×10-15 T を得る．この値は地磁気(約 0.5 × 10-4 T) の実に 1010分の 1の大きさであり，
超伝導を利用しない他の磁束計と比べて桁違いに高い感度である． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
L 
I 
R = 0 
Φext 
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表 2.2 SQUIDの特性典型値 
入力インピーダンス 2 µH 
電流感度 10~100 × 105 V/A 
ノイズ（入力電流換算） 0.5~10 pAHz 
許容最大入力 100 µApp 
有効帯域幅 dc~(10~100) kHz 
最大スルーレート 10 mA/s 
 
 
図2.4 SQUIDと超伝導線コイルを組み合わせた超伝導閉回路 
 
次に，SQUIDを用いた磁化測定について述べる．図 2.4で，外部磁場を一定に保った
ままコイルに磁性体を近づけると，その磁化に応じた磁束変化がコイルに生じ，上述し
たのと同様に遮蔽電流が入力回路に誘導される．このようにして，微弱な磁化あるいは
磁化率が測定できる．一定外部磁場を H0としたとき，磁化率χの試料がコイルの中に入
ることによって生じる外部磁束の変化δΦは以下の式(2.7)で表される． 
 
 𝛿𝛿Φ = 𝜇𝜇0𝜒𝜒𝑉𝑉𝜒𝜒𝜒𝜒
𝐷𝐷
 (2.7) 
 
ここで，µ0は真空の透磁率，Vは試料の体積，Nはコイルの巻き数であり，コイルの長
さはその直径 D に比べて短く，試料はコイルに比べて小さな球あるいは立方体である
と仮定している．たとえば，直径 1 cmの 8回巻きコイル（自己インダクタンス 2 µH）
を用いた場合，表 2.2 のパラメータを使うと磁気モーメント（µ0χH0V）の感度として
4×10-20 Wbmを得る．また，外部磁場を 0.01 T とすると，わずか V = 1 emu/cm3の感度
で体積磁化率を測定できることとなる． 
 
 
 
I 
V 
Lin 
 
 
B 
Lp 
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ここまで，SQUID の表面上の機能や性能について述べてきた．次に，これらの機能
や性能がどのようにして実現されているか，動作原理について述べる．SQUID は，超
伝導体のジョセフソン効果を応用した素子である．ジョセフソン効果とは，図 2.5に示
すように，二つの超伝導体を酸化膜などの極めて薄い絶縁物を介して接触させると，量
子力学的なトンネル効果によって二つの超伝導体間に電圧差がない場合にも電流が流
れる現象を指す．ジョセフソン効果を示すトンネル接合をジョセフソン接合と呼ぶ．現
在，実用化されている SQUIDは大きく rf-SQUIDと dc-SQUIDとに分類される．rf-SQUID
は超伝導リングを 1つのジョセフソン接合で結合したものであり，dc-SQUIDは超伝導
リングを 2 つのジョセフソン接合で結合したものである．それぞれ rf 帯，dc 帯の信号
を扱う SQUIDであるような印象を与える名前であるが，これはバイアス方式の違いに
由来した命名であり，扱う信号の周波数とは無関係である．本研究で使用した SQUID
磁束計 MPMSは rf-SQUIDを使用している．以下に rf-SQUIDの動作原理について述べ
る． 
 
 
図2.5 ジョセフソン接合 
 
rf-SQUID は図 2.6 に示すように超伝導リングを 1 つのジョセフソン接合に結合させ
たものであり，高周波（ラジオ周波数: Radio Frequency）信号を印加して磁束量子状態
に対応したインダクタンスの変化を検出する．この SQUID は dc-SQUID よりも構造が
簡単であるため，1970 年代初頭から実用化されている．図 2.6 中の超伝導リングの内
部磁束Φとジョセフソン接合部の位相差θの関係は式(2.8)で表される． 
 
 𝜃𝜃 = 2𝜋𝜋 �𝛷𝛷
𝛷𝛷0
+ 𝑛𝑛� (2.8) 
 
ここで，nは整数，Φ0は磁束量子である．磁束量子について簡単に述べる．超伝導体に
おいて閉ループ中の全磁束は連続的な値を取ることができず，ある最小単位(h/2e)で量
子化される磁束の量子化という現象が起こる．h はプランク定数，e は素電荷である．
 超伝導体 絶縁体 超伝導体 
数 nm 
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この最小単位がΦ0で表され，磁束量子と呼ばれている．その大きさは 2.0678 × 10-15 Wb 
である．式(2.4)で超伝導閉回路を貫く磁束は時間的に一定に保たれると述べたが，その
磁束はΦ0の整数倍しか許されない． 
 
 
図2.6 rf-SQUIDのイメージ図 
 
図 2.6で外部磁束ΦEXが rf-SQUIDに加えられたとき，超伝導リング中の磁束Φは，リン
グのインダクタンスを L，環状電流を Iciとすると式(2.9)で表される． 
 
 𝛷𝛷 = 𝛷𝛷EX + 𝐿𝐿𝑑𝑑ci (2.9) 
 
ここで環状電流 Iciは，ジョセフソン接合部の臨界電流を I10 とすると式(2.10)で表され
る． 
 
 𝑑𝑑ci = −𝑑𝑑10 sin𝜃𝜃 (2.10)  
 
式(2.9)は式(2.8)と(2.10)を用いると，式(2.11)で表される． 
 
 𝛷𝛷 = 𝛷𝛷EX − 𝐿𝐿𝑑𝑑10 sin�2𝜋𝜋 𝛷𝛷𝛷𝛷0 + 2𝜋𝜋𝑛𝑛� (2.11)  
 
この式(2.20)は，外部磁束ΦEXが rf-SQUID に加えられたときの，内部磁束Φの大きさを
与えるものである．環状電流 Iciと外部磁束ΦEXの関係を図 2.7に示す．これは LI10/Φ0 = 
0.5 の条件で描かれている．ΦEXを 0 から増大させていくと，これを打ち消すために環
状電流が流れ始める （図 2.7の n = 0の状態)．しかし，環状電流の絶対値は I10を超え
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ることはできないので，Iciの値が-I10 に達すると，外部磁束は 1磁束量子だけリングの
中に入り込みトラップされる．このとき図 2.7に示すような電流の飛びが起こり，n = 0
の状態から n = 1の状態に移る．さらにΦEXを増大させると，Ici の値は再び-I10となり，
磁束がトラップされて n = 1の状態から n = 2の状態に飛び移る．ここで，注目すべきこ
とはΦEXを増加させるときと，減少させるときとでは，n = 2 ⇔ 1，n = 1 ⇔ 0 などの
転移が異なったΦEXの値で起こることである．つまり，この特性曲線はヒステリシスを
描くことがわかる．このヒステリシスは LI10/Φ0の値が大きくなると顕著になる．実際
の SQUIDでは，この値は 1.2 近傍にとられている． 
 
 
図2.7 環状電流 Iciと外部磁束ΦEXの関係（LI10/ΦEX = 0.5の場合） 
 
SQUID磁束計として実際に磁場を検出する際は，図 2.8に示すような LC共鳴回路のコ
イルの中に置かれる．共鳴タンク回路はその共鳴周波数 frfの定電流源によって励振され
ており，磁気誘導によって，リングには rf の循環交流電流が流れる．共鳴周波数は通
常 rf帯（20~30 MHz）が利用される． 
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図2.8 タンク回路と結合した rf-SQUID素子 
 
駆動電流 Idが小さく，SQUID リングを流れるバイアス電流も小さいときを考える．rf
の周期は素子の時定数 L/Rに比べて十分に長いため，SQUIDはほぼ図 2.9に示した静特
性曲線に沿って，0 を中心とした往復運動（0→①→0→①’→0）をする．このとき，素
子はタンク回路にとっては非線形なインダクタンスとして働く．式(2.12)，(2.13)に示す
ようにコイルを流れる電流 ITとコイル両端の電圧 VTは駆動電流 Idに比例する． 
 
 𝑑𝑑𝑇𝑇 = 𝑄𝑄𝑑𝑑𝑑𝑑 (2.12)  
 𝑉𝑉𝑇𝑇 = 2𝜋𝜋𝐿𝐿𝑇𝑇𝑑𝑑𝑑𝑑 (2.13)  
 
ここで Q はタンク回路の Q 値であり，式(2.23)で表される． 
 
 𝑄𝑄 = 𝑅𝑅𝑇𝑇2𝜋𝜋𝐿𝐿𝑇𝑇 (2.14)  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
LT 
ITsinωrft  
RT CT 
 
rf-SQUID 
Idsinωrft  
 
 
VT 
 
MT 
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 図2.9 rf-SQUIDの静特性 
 
このようなヒステリシスのない運動が可能なのは rf 磁束の振幅が図 2.9 の 0-a より小
さい場合である．Idが増え，ΦEX = MTQIdが図 2.9のΦext(a)を超えるとエネルギーの飛び
が生じるためにこれに応じた共振回路の出力電圧VTが変化する．VTと Idの関係を図2.10
に示す．実線はΦ = nΦ0の場合で，1サイクルに含まれるヒステリシスの数は 2, 4, 6, …
と偶数で変化する．これに対して，破線はΦ = (n + 1/2)Φ0の場合で，含まれるヒステリ
シスの数は 1, 3, 5, …と奇数で変化する．この VT-Id特性は rf-SQUIDのステップパター
ンと呼ばれている．また，rfバイアス電流を一定値 Ibrfに固定した場合，VT-Φ 特性は図
2.10 の挿入図に示すようになり，Φ はΦ0の周期を持つ．この関係は，三角パターンと
呼ばれている．これを利用することで，外部磁束の変化を電圧で測定することができる．
三角パターンの peak-to-peak 値は式(2.15)で示すようになるため，磁束/電圧変換係数は
式(2.16)となる． 
 
 Δ𝑉𝑉𝑇𝑇 = 𝜋𝜋𝑓𝑓𝑟𝑟𝑟𝑟𝐿𝐿𝑇𝑇Φ0𝑀𝑀𝑇𝑇  (2.15)  
 𝑑𝑑𝑉𝑉𝑇𝑇
𝑑𝑑Φ
= 2𝜋𝜋𝑓𝑓𝑟𝑟𝑟𝑟𝐿𝐿𝑇𝑇
𝑀𝑀
 (2.16)  
 
この式では，素子とコイルの相互インダクタンス M を減らせば減らすほど磁束感度が
増加するように見えるが，結合をなくしたら感度があるはずはなく，当然この式には適
用限界がある．∆Vが最大となる最適値は k2Q = 1である．ここで kは rf-SQUIDと共振
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回路間の結合係数である．すなわち k2 = MT2/LTLである．Q値を上げつつ，結合を弱く
すれば感度は上がるが，一方 Q 値を上げることは周波数特性を低下することになる．
実際の rf-SQUIDの検出限界は 9.4×10-5 V程度である． 
 
 
図2.10 rf-SQUIDのステップパターン 
 
ここまで，一般的な rf-SQUIDについて述べてきた．以下に本研究で使用した SQUID
磁束計（Quantum Design社製MPMS）について述べる． 
MPMS（Magnetic Properties Measurement System）は上述の rf-SQUIDを使用している
極めて感度の高い汎用 SQUID磁束計である．磁化曲線，直流磁化測定の他に交流磁化
率測定などを行うことができる．測定可能温度範囲は 1.8 ~ 400 Kであり，最大印加磁
場は 7 Tである．実際の測定は，超伝導検出コイル内を試料が動くことで行われる．図
2.11 に試料室および検出コイル部の図を示す．また，図 2.12 に二次勾配型の検出コイ
ルを示す．これらは超伝導磁石の中心に位置している．実験試料が検出コイルの中を通
ることで，検出コイルの中を貫く磁束が変化する．その変化が検出コイルを流れる電流
の変化となり，SQUID出力電圧の変化として検出される．測定感度は，理想値で 10-8 emu
である． 
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図2.11 MPMSの試料空間とコイル部分の概要図 
 
 
図2.12 二次勾配型検出コイル 
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第3章 直流磁場下での交流磁化率測定 
 
カイラル磁性体 Cr1/3NbS2の温度磁場相図は， 2013年に Togawaらによって電気抵抗
測定から [69]，Ghimire らによって磁気測定と電気抵抗測定から作成されている [70]．今
回，精密に交流磁化率測定を実施し，最終的に磁気ダイナミクスの情報も考慮した温度
磁場相図を作成した． 
 
 
3.1 交流磁化率と非線形磁化率 
 
交流磁化率測定では，磁気モーメント m の実際の値が測定される直流磁化率測定と
は異なり，mの磁場変化分である∆mが測定される．その結果，磁化曲線のある点での
局所的な傾きである dm/dH に関する情報を得ることができる．交流磁化率測定の大き
な特徴は，交流磁化率を実数部と虚数部に分けることができること，また高調波成分を
解析抽出することで，非線形磁化率に関する情報を得られることである．以下に交流磁
化率χの実数成分と虚数成分について述べる [82]． 
交流磁化率測定の大きな特徴の 1 つは，交流磁化率の実数部であるχ’成分と虚数部で
あるχ”成分を分けることができることである．交流磁化率測定において交流印加磁場
Hac は三角関数は時間依存を持つため，式(4.1)で表せる． 
 
 𝐻𝐻ac(𝑡) = ℎexp(𝑖𝜔𝑡) (3.1) 
 
h は振幅，ωは角周波数である．また磁化は式(4.2)として表すことができ，書き直すと
式(4.3)になる． 
 
 𝑀ac = 𝑚exp{𝑖(𝜔𝑡 − 𝜃)} (3.2) 
 𝑀ac = 𝜒𝜒′ cos(𝜔𝑡) − 𝑖𝜒𝜒′′sin(𝜔𝑡) (3.3) 
 
ここで，実数部の磁化率χ’と虚数部の磁化率χ’’はそれぞれ式(4.4)，(4.5)で表すことがで
きる． 
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  𝜒𝜒′ = 𝑚cos(𝜃)
ℎ
 (3.4) 
 𝜒𝜒′′ = 𝑚sin(𝜃)
ℎ
 (3.5) 
 
これらを組み合わせて表記したものが式(4.6)である． 
 
 𝜒𝜒 = 𝜒𝜒′+𝑖𝜒𝜒′′ (3.6) 
 
ここで，磁性体の磁化緩和過程に時間依存が存在すると，磁気モーメントは交流磁場に
即座に追随することができない為，位相差θと虚数部の磁化率χ’’が 0ではなくなる．結
果として交流磁化率は，交流磁場に追随する実数成分χ’と 90˚位相がずれた虚数成分χ’’
に分解される．虚数成分χ’’はエネルギー損失を反映する物理量である． 
 次に，非線形磁化率について簡単に説明する．直流磁化は一般に線形成分と非線形成
分の和で， 
 
 𝑀 = 𝜒𝜒(0)𝐻𝐻 + 𝜒𝜒(1)𝐻𝐻2 + 𝜒𝜒(2)𝐻𝐻3 + 𝜒𝜒(3)𝐻𝐻4 + 𝜒𝜒(4)𝐻𝐻5 + ⋯ (3.7) 
 
と表せる．ここで交流磁場を 
 
 𝐻𝐻 = 𝐻𝐻ac sin𝜔𝑡 (3.8) 
 
と定義し，直流磁化の式に代入すると 
 
 
𝑀(𝑡) = 𝑀1𝑛𝑛 sin(𝜔𝑡) + 𝑀2𝑛𝑛 sin(2𝜔𝑡) + 𝑀3𝑛𝑛 sin(3𝜔𝑡)+ 𝑀4𝑛𝑛 sin(4𝜔𝑡) + 𝑀5𝑛𝑛 sin(5𝜔𝑡) + ⋯ (3.9) 
 
となる．ここで自発磁化が 0の時以下の条件が成立する． 
 
 𝐻𝐻dc = 0 (3.10)  
 𝜒𝜒2𝑛𝑛𝑛𝑛
(1) = 𝜒𝜒2𝑛𝑛𝑛𝑛(2) = 0 (3.11)  
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 𝜒𝜒(2𝑛𝑛−1) = 0 (3.12)  
 
これを交流磁化の式に代入すると，以下の磁化率が算出できる． 
 
 𝜒𝜒1𝑛𝑛 = 𝜒𝜒(0) + 34𝐻𝐻ac2 𝜒𝜒(2) + 58𝐻𝐻ac4 𝜒𝜒(4) + 3564𝐻𝐻ac6 𝜒𝜒(6) + ⋯ (3.13)  
 𝜒𝜒3𝑛𝑛 = 14𝐻𝐻ac2 𝜒𝜒(2) − 516𝐻𝐻ac4 𝜒𝜒(4) + 2164𝐻𝐻ac6 𝜒𝜒(6) + ⋯ (3.14)  
 
χ3ωはχ(2n)によってのみで表すことができる．これは交流磁化率の 3ω成分は非線形磁化
率と等価の物理量であることを示している． 
 次に，χ3ωとレーリーループにおける磁気ヒステリシスの関係について述べる．交流
磁化率測定のような磁気ダイナミクスの測定において，様々な形のヒステリシスループ
が観測でき，その形は，ダンピングの大きさだけでなく非線形性の大きさに依存する．
ここで，非線形性は複数の弾性定数の存在を示し，以下のような力学の方程式を利用す
ることで解析することが可能である． 
 
 𝑑
2𝑥
𝑑𝑡2
+ 2𝛾 𝑑𝑥
𝑑𝑡
+ 𝜔02𝑥 + 𝜂𝑥3 = 𝐹sin 𝜔𝑡 (3.15)  
 
ここで，xは物質（例えば磁壁）の位置であり，これはばね定数 kで質量 mと関係づけ
られる．式(3.15)はよく知られている力学の非線形ばねの方程式であり，Duffing方程式
と呼ばれる．左辺第一項は，磁壁の慣性を表している．第二項は，いくつかのダンピン
グであり，γは金属における渦電流に由来する摩擦の大きさを意味する．kによって特徴
づけられる弾性は，物理的にピニング効果と関係があり，ω0 = (k/m)1/2である．磁気測定
において，ω0は欠陥だけでなく磁気異方性とつながるはずである．x3の係数ηは，変位
に依存する複数のばね定数が含まれることを示し，それは狭義では非線形性を持ってい
る．また，ヒステリシスカーブの形の変化に伴って起こる．ηを含む方程式に基づいた
磁壁のダイナミクスのシミュレーションの研究は行われていない． 
 右辺の Fsinωt は交流磁場 Hacsinωt で，x は磁化 M と置き換えることができる．ηx3
の項がなければ，M3ωは出現しない．各パラメータを決めることで，ヒステリシスの形
をタイプ分けすることが可能である（表 3.1）． 
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 表 3.1 式(3.15)におけるヒステリシスループのタイプ分け 
 
 
 
3.2 非線形磁化率に関する先行研究 
 
先行研究として，カイラル磁性体の一種である MnP[83]や Cr-Mn 系の分子磁性体（グ
リーンニードル）[84, 85]，Dy[86]において非線形磁化率が出現することが報告され，構造
的カイラリティ，磁気的カイラリティとの関係性が実験的に指摘されている．従来，非
線形磁化率は，スピングラス現象などの観測に利用されていたという経緯があり，そこ
で検出された非線形磁化率の強度は 1ω成分に対して数%である [87, 88]．一方，MnPおよ
びグリーンニードルでは約 20 %もの巨大な 3ω成分を観測している [83, 84]．MnPは，DM
相互作用によってカイラルならせん磁性体である．カイラルグリーンニードルにおいて
は，分子性のカイラル磁性体であり，単位胞の内部でのみらせん構造を持つ．カイラル
磁性体において，長距離の磁気秩序が存在することから，その磁気ドメインの応答とし
て非線形磁化率が観測されたと考えられている．本研究では，一軸の DMベクトルを有
する Cr1/3NbS2でもゼロ磁場ならびに磁場中で各状態のカイラリティに由来する現象が，
非線形な 3ω成分を通して観測されるはずであり，最終的には温度磁場相図の作成を目
的に非線形磁化率測定を行った． 
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3.3 実験条件 
 
ゼロ磁場と直流磁場中での交流磁化率の温度依存性測定を実施した．温度域は
80~150 K である．磁場方向は直流磁場，交流磁場ともにらせん軸に対して垂直に印加
した．試料は，サイズが最大の試料 2を用いた．表 3.2に実験条件をまとめた． 
 
表 3.2 実験条件のまとめ 
方法 直流磁場中での交流磁化の温度依存性 
温度 80~150 K 
磁場領域 0 ~ 4000 Oe 
磁場方向 Hdc ⊥ c軸, Hac ⊥ c軸 
試料番号 2 (サイズなどは表 2.2に示す) 
 
 
3.4 実験結果 
 
図 3.1に Hdc = 0，10，20，50 Oeでの交流磁化の磁場の周波数に追随する実数成分 M1ω’，
虚数成分 M1ω”，3 倍の高調波成分の振幅 M3ωの温度依存性を示す．印加した交流磁場
振幅 Hac = 3.9 Oe，周波数は fHac = 1 Hzである．Hdc = 0 Oeでは，カイラルらせん磁性か
ら常磁性へ転移する温度 Tcで巨大な角が観測でき，これより Tcは 128 Kである．この
結果は，Miyadai ら [21]や Ghimire ら [70]の直流磁化測定の結果とコンシステントであり，
岸根らによって理論的に報告された磁化の温度依存性とも同様の形状を示している [34]．
M3ωは M1ωに対して10 %程度の強度で観測された．Hdc = 0 Oeでは非常に大きなM1ω’， 
M1ω”， M3ωが検出できたが，Hdcを大きくすると，Tc付近における強度が急激に小さく
なった．Hdc = 0 Oeに比べて Hdc = 50 Oeでは，M1ω’，M1ω” が 1/6，M3ωが1/10以下にな
っている． 
 図 3.2に Hdc = 200 ～ 2200 Oeでの M1ω’， M1ω”， M3ω交流磁化率の温度依存性を示
す．Hac = 3.9 Oe，fHac = 1 Hzである．Hdc = 50 Oeの時には，一度消失した Tcにおける巨
大な角が，1000 Oe 付近から再度強度が増加し，さらに Hdcを大きくすることで 2つの
ピークに分かれ，高温側の異常は変化せず，低温側の異常だけが低温側へシフトしなが
ら強度も増加する．その後，Hdc = 1600 Oeを境に強度は再び小さくなる．M1ω”， M3ω
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についても同様の結果を得た．Hdc = 1600 OeにおけるM1ω’と M3ωの比は約0.1であり，
これは Hdc = 0 Oeと変わらない． 
次に，交流磁場の周波数 fHac依存性を示す．Hdc = 0，200，1000，1600 Oeでの交流磁
化率 M1ω’，M1ω”，M3ωの温度依存性をそれぞれ図 3.3～図 3.6に示す．Hac = 3.9 Oeであ
る．Hdc = 0，200，1000 Oeでは，fHacを増加させると，M1ω”の強度が増加する傾向が得
られた．M1ω”は交流磁場印加によるエネルギー損失を表しており，fHacが大きくなると
エネルギー損失が大きくなっている．一方，M1ω’，M3ωに関して変化は見られなかった．
Hdc = 1600 Oeにおいては，128 K付近と 115 K付近に異常が分離しており，128 K付近
の異常は fHacを変化させても変化しない．115 Kの異常は fHacを大きくすることでM1ω’， 
M1ω”，M3ωのすべてにおいて，減少する結果を得た．この低温側の異常として現れる磁
気モーメントは，速い外場には追随できていない．高温側の異常に比べ巨大な M3ωが観
測できていることからも，CSLによる磁気ドメインの形成による異常であると考えられ
る．実際，M-Hカーブにおいても，Hdc = 1600 Oe付近で急激に磁化が増大し，ソリト
ン数が急激に減りピッチが長くなる磁場域である．各温度におけるM-Hカーブを図 3.7
に示す． 
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図3.1 Hdc = 0~50 Oeでの交流磁化の温度依存性 
(a)実数成分 M1ω’，(b)虚数成分M1ω”，(c)3倍の高調波成分の振幅M3ω 
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図3.2 Hdc = 200~2200 Oeでの交流磁化の温度依存性 
(a)実数成分 M1ω’，(b)虚数成分M1ω”，(c)3倍の高調波成分の振幅M3ω 
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図3.3 Hdc = 0 Oe， fHac = 1~10 Hzでの交流磁化の温度依存性 
(a)実数成分 M1ω’，(b)虚数成分M1ω”，(c)3倍の高調波成分の振幅M3ω 
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図3.4 Hdc = 200 Oe， fHac = 1~10 Hzでの交流磁化の温度依存性 
(a)実数成分 M1ω’，(b)虚数成分M1ω”，(c)3倍の高調波成分の振幅M3ω 
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図3.5 Hdc = 1000 Oe， fHac = 1~10 Hzでの交流磁化の温度依存性 
(a)実数成分 M1ω’，(b)虚数成分M1ω”，(c)3倍の高調波成分の振幅M3ω 
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図3.6 Hdc = 1600 Oe， fHac = 1~10 Hzでの交流磁化の温度依存性 
(a)実数成分 M1ω’，(b)虚数成分M1ω”，(c)3倍の高調波成分の振幅M3ω 
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図3.7 各温度における(a)M-Hカーブ，(b)dM/dH，(c) d2M/dH2(拡大図) 
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図3.8 温度磁場相図 
 
 交流磁化率の実数成分 M1ω’，虚数成分 M1ω”，3 倍の高調波成分の振幅 M3ωの温度依
存性と M-H カーブから温度磁場相図を作成した（図 3.8）．基本的には，電気抵抗測定
による Togawaらの相図や磁化測定による Ghimireらの結果とコンシステントである [69, 
70]．交流磁化率の実数成分M1ω’より，Togawaらと同様に FFMと PMの境界に異常が観
測された．本来，ここには明確な相境界は定義されない．また，3倍の高調波成分の振
幅 M3ωは，ゼロ磁場で観測され，磁場を大きくすると一度消失する．その後，1000 Oe
付近から再び出現し，低温側へシフトしていく．これは，Ghimire らによって示唆され
ていた CSL相と HM相の間（相図上 CSL-1）の領域から PM相への転移では非線形磁
化率は出現しないということである．また，非線形磁化率が出現する転移は 2次転移で
あるが，これは出現しない上述の相転移が 1 次転移である可能性が高いことを示唆す
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る [89]．CSL-1 相は，M-H カーブの傾きが小さな低磁場領域を示しており，CSL-2 相は
磁場に対して急激に磁化が増加する領域を示している．CSL-1相と CSL-2相は明確な相
境界があるわけではないが，CSL 状態において，強制強磁性成分と 2πの位相変化する
位相欠陥部分の割合によって変化すると考える．図 3.9に示すように CSL-1相は，位相
欠陥部分の割合が大きく，一方，CSL-2相の主要構成要素は位相の揃った強制強磁性部
分であると確信する． 
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図3.9 CSL-1相と CSL-2相の概念図 
（FFM：強制強磁性，CSL：カイラルソリトン格子，PM：常磁性，HM：らせん磁性） 
緑の破線は，Togawaらの結果を示している． 
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 最後に，交流磁気ヒステリシスを示す．図 3.10 は横軸に磁場（最大値：交流磁場振
幅），縦軸に磁化をとったものである．このヒステリシスの形はそれぞれ，(a)は空間的
な均一なカイラルな位相秩序によるものであり，(b)はわずかな強磁性ドメインの成長
でもらせん秩序は崩壊させられたためである．(c)は線形応答から非線形応答が生ジルこ
とによる．(d)は強磁性ドメインがマイノリティならせんドメインによって接続されて
いることから大きなヒステリシスが存在する．(e)は強制強磁性相と常磁性相の領域であ
り，明確な相境界はなく，エネルギー損失も存在しない線形応答である．表 3.3に図 3.10
で示した，タイプを記載している．それぞれ，A (128～130 K, 0 kOe), B (128 K, 0.2 kOe), 
C (124 K, 1.0 kOe), D (114 K, 1.6 kOe), E (128 K, 1.6kOe)である．Aにおいては，M3ωが観
測できる狭い領域でヒステリシスを観測し，これは表 3.1の type5に相当する．Aでは，
ゼロ磁場であるため，長周期のらせん磁性から常磁性へ相転移する．Bでは線形的な応
答が観測され，これは Eとよく似ている．CはヒステリシスとM3ωが大きくなり始めた
点であり，表 3.1の type2に近い type3に相当する．DではM3ωが非常に大きく観測され，
type4に分類できる．以上の結果を表 3.3に結果をまとめた． 
 Bと Cの違いは CSL 状態において，Bではらせん部分が多く，Dでは強制強磁性に
揃った部分が多いことが挙げられる．このことは CSL 状態が磁気ドメインのダイナミ
クスの観点から調査した時，大きく 2 つの領域に分けられることを実験的に示唆する．
低磁場側の CSL-1 はらせん部分が主要構成要素であり，高磁場側の CSL-2 は強磁性部
分が主要構成要素であることを M3ωが見分ける良い実験プローブになっていることが
分かる．CSL-2→FFM はエネルギー損失があり磁気的に重いドメインである．一方，
CSL-1 は磁気的に軽いドメインである．実際，次章で証明する磁化ステップは CSL-2
で観測される． 
 
表 3.3 A~Eでの相転移とM3ω / M1ω，交流ヒステリシスの type 
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図3.10 図 3.8の[A]～[E]点における交流磁気ヒステリシス 
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第4章 精密直流磁化測定 
 
カイラル磁性体 Cr1/3NbS2において，カイラルソリトン格子（CSL）の周期がゼロ磁
場下の 48 nmから c軸の試料長まで，ソリトンの数の変化に伴って磁化 Mが離散的に
変化することが岸根らによって理論的に示唆されている [69]．これは，ソリトンの数が
変化する時にエネルギー準位が交差し，そこではソリトン数が少ない方が安定になるた
めである．この離散的な応答は 10 µmオーダーのマイクロ化試料における電気抵抗測定
や透過型電子顕微鏡（Transmission Electron Microscope，TEM）観察でも実験的に報告さ
れている [70]．CSL 形成の理解を深めるためには，磁化の離散化を観測することが必要
である．そこで，バルクサイズ（mmオーダー）の単結晶試料にて磁化測定を行い，離
散的な応答を磁化として観測を試みた． 
 
 
4.1 実験条件 
 
磁場をカイラルらせん軸である c軸に垂直に印加した時の，磁化の磁場依存性を測定
した．測定温度は，5 Kと 100 Kである．Miyadaiら [21]や Ghimireら [70]による先行研究
では，磁場の間隔が 50 Oe程度で実験が行われているが，今回は磁場間隔を MPMSの
最小である 0.15 Oeにすることで，これまで誰も実験的に観測してこなかった磁化ステ
ップを観測することができた．0.15 Oeで磁場を変えた場合，100 Oe分の測定を行うの
に約 24 時間かかるため，すべての磁場領域で測定を行ったわけではなく何度かに分け
て実験を行った結果をまとめて示す．実験条件をまとめたものを表 4.1に示す． 
 
表 4.1 実験条件のまとめ 
方法 磁化の磁場依存性 
温度 5, 100 K 
磁場領域 0 ~ 4000 Oe 
磁場間隔 0.15 Oe 
磁場方向 H⊥c軸 
測定回数 5 ~ 10 
試料番号 1, 2, 3, 4 (サイズなどは表 2.2に示す) 
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4.2 実験結果 
 
4.2.1 磁化ステップの観測 
 
図 4.1に試料 1での 5 Kと 100 KにおけるM-Hカーブの全体図を示す．磁場の過程は
矢印にて示している．下に凸の M-H カーブであり，Hc直下で急激に磁化が増加し，増
磁過程と減磁過程においてヒステリシスが存在する．これは Miyadai ら [21]や Ghimire
ら [70]とコンシステントな結果である．100 K ではスピンの熱揺らぎによって飽和磁化
Msが 5 Kの 65 %程度に減少している．Hcは 5 Kでは 1.9 kOe，100 Kでは 1.3 kOeであ
る．Hcは増磁過程と減磁過程の磁化の値が同じになり，ヒステリシスが消失するところ
と定義した．減磁過程におけるHc付近のM-Hカーブの拡大図を図 4.1の挿入図に示す．
どちらの温度でも，減磁過程で磁場に対して磁化がステップ状に変化する結果を得た．
これと同様の変化は，マイクロ化試料における電気抵抗測定でも観測されている [73]．
Hc以上の強制強磁性状態から CSL 状態へ転移する時に，結晶構造の欠陥に由来する磁
気的なピンが存在する為に増磁過程と同じ Hcでは CSL状態になれず，ピンのエネルギ
ー障壁を乗り越えた時に初めてステップ状の応答が観測されたと考えられる．Ghimire
らの結果 [70]でもこの変化はわずかに観測できているが，測定磁場間隔が大きいため明
瞭でなく，論文中でも議論されていない． 
次に試料 1での 5 Kにおける上記の拡大図と同じ磁場領域の Run 1~3での M-Hカー
ブの拡大図を図 4.2に示す．図 4.1 の領域 Iである．Run によって，磁化がとぶ磁場値
やとびの数，大きさが異なっておりランダムに出現することが分かった．それぞれの磁
化のとびに注目すると，Run 1-Aの磁化のとびはMsの 0.1 %の磁化のとびが観測された．
Run1-B，C，Dはそれぞれ 0.3 %，0.8 %，0.2 %である．Run2では A：0.3 %，B: 1.2 %，
C: 0.2 %，D: 1.2 %である．Run3では A：0.4 %，B: 2.2 %である．同じ磁場領域でとび
の回数が少ないと 1回のとびでの磁化の変化量が大きくなる．飽和磁化をゼロ磁場のら
せんの巻き数で割った値が，2πの位相欠陥 1つを生成もしくは消失したときの磁化の変
化量であるような理想的な場合を仮定すると，1つの位相欠陥が生成もしくは消失した
時の磁化の変化はMsの 1/2500つまり 0.04 %である．Run 3-Bでは約 55個の位相欠陥が
1度に生成されたと考えられる．また，減磁過程における巨大な磁化のとびは試料 1よ
りも c軸長が長く，体積も大きな試料 2でも観測されており，試料のサイズ，形状，ク
オリティに依存するものではない． 
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図4.1 試料 1での(a)5 K，(b)100 Kにおける M-Hカーブ 
領域 I~Vは図 4.2，図 4.4~図 4.6の拡大領域を示す． 
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図4.2 試料 1での 5 Kにおける M-Hカーブの拡大図（図 4.1中の領域 I） 
(a)Run1，(b)Run2，(c)Run3 
アルファベットは磁化のとびを示す． 
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図4.3 試料 2での 5 Kにおける M-Hカーブの(a)全体図と(b)拡大図 
 
図 4.3に試料 2での 5 Kにおける M-Hカーブの(a)全体図と(b)拡大図を示す．試料 2
は試料 1に比べて試料サイズが大きいため，よりなめらかに磁化が変化しているように
見える．マイクロサンプルにおける電気抵抗では，飽和の約 50 %の大きなとびが観測
されており，試料サイズに依存しとびの大きさが変化することが考えられる． 
図 4.4に 5 Kにおける 1640～1700 Oe（H / Hc = 0.86~0.89）でのM-Hカーブの拡大図
を示す．図 4.1 の領域 II と III である．図 3.1.2 のスケールでは見えていないが，Run1
では巨大な磁化のとびが出現する前でも小さな磁化のとびが観測できている．これは
Msの約 0.05 %に相当し，理想的な場合では位相欠陥が 1 個生成されたことになる．増
磁過程では，測定データからは明確な磁化のとびは観測できなかった．データから破線
で示した直線を引いたものが緑のプロットである．線形成分を引くことでステップ状の
磁化を確認することができた．ここで，磁化の変化の線形成分をχH，ステップ成分を
M’とすると磁化は 
 
𝑀𝑀 = 𝜒𝜒𝜒𝜒 +𝑀𝑀′ 
 
と表すことができる．ここでχは磁化率を表している．小さな磁化ステップを観測す
るためには，M’の割合が大きくχHに対して大きくなければならない．磁場領域が H / Hc 
= 0.86~0.89の磁場領域では磁化の離散的応答を観測できたと言える． 
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 図4.4 試料 1での 5 Kにおける M-Hカーブの拡大図 
(a)減磁過程（図 3.1.1中の領域 II），(b)増磁過程（図 3.1.1中の領域 III） 
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 図 4.5に急激にMが増加する H / Hc = 0.84~0.87の試料 1での 5 KにおけるM-Hカー
ブの拡大図を示す．図 3.1.1の領域 IVである．増磁過程と減磁過程で磁化の領域を同じ
にしている．図 4.5(a)において，増磁過程と減磁過程ともに波打ったような磁化が観測
できた．先ほどと同様に図に破線で示す線形成分を引くと，ステップ状の磁化が明瞭に
なった（図 4.5 (b)）．この場合線形成分はM1’ = 1.7M2’である．線形成分を引いた後の磁
化のステップ部分にはアルファベットをあてがっている．それぞれのアルファベットの
位置の磁場値で，本来の磁化値を参照すると，増磁と減磁過程において同じ磁化の値を
取っている箇所が何箇所もあることが分かった．これは，CSLでは印加した外部磁場の
大きさでソリトンの周期が決まるため，Jと DMだけに由来するステップは増磁と減磁
過程で同じ磁化の値をとるはずである．そのため，この結果から CSL による磁化のス
テップであるということができる．今回は，バルクサンプルでの測定であり，1つの磁
化ステップが 1つのソリトンの生成消失に対応しているわけではないので，すべてのス
テップで同じ磁化の値をとっているわけではないと考えられる．図 4.5中のステップの
大きさは，Msの 0.4 %程度であり，1 つのステップにつき位相欠陥が約 10 個生成もし
くは消去されたことになる． 
次に H / Hc = 0.22~0.29の磁場領域におけるM-Hカーブの拡大図を図 4.6に示す．図
4.1の領域 Vである．この磁場領域は，Hc直下の急激に立ち上がる領域よりも小さな磁
場領域であり，磁化の変化する傾きが小さな領域である．この磁場領域では，明確な磁
化のステップを観測することはできなかった．また，微分を取ってみたがこちらにも明
確な変化は観測できなかった．CSLは低磁場から出現していると考えられるためステッ
プ観測は不可能ではないはずであるが，磁化の絶対値が小さな磁場領域であり，測定感
度の問題で観測することができなかったと考えられる． 
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 図4.5 試料 1での 5 Kにおける M-Hカーブの拡大図（図 3.1.1中の領域 IV） 
(b)線形成分を引いた図 
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図4.6 試料 1での 5 Kにおける M-Hカーブの拡大図（図 3.1.1中の領域 V） 
(a)減磁過程，(b)増磁過程 
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 最後に磁化磁場曲線の全体図（図 4.7）と各磁場領域での拡大図と微分をまとめたも
の（図 4.8，図 4.9）を示す．磁化の変化する曲率が変化する，1.2 kOe付近から磁化の
ステップを観測し始め，急激に変化するあたりで観測できるステップ数が増える．これ
は，磁化の変化率が大きいためにステップが見えやすくなると考える．減磁過程におい
ては強制強磁性状態から増磁過程と磁化値が異なるあたりでバルクハウゼン的なステ
ップが観測され，Run1では約 1.55 kOe以下で CSLの消失に伴うステップに変化する．
ステップの大きさの磁場による変化は系統的な変化をしていない．バルクハウゼン的な
部分は，Msの数%程度の部分もあり，CSLによる部分のステップの大きさはある程度一
定で最大でもMsの 0.1 %程度である． 
 
 
図4.7 試料 1での 5 Kにおける M-Hカーブの全体図 
アルファベットは図 3.1.8と 9の拡大した領域を示す． 
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 図4.8 増磁過程における図 3.1.7の M-Hカーブの拡大図と dM/dH 
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 図4.9 減磁過程における図 3.1.7の M-Hカーブの拡大図と dM/dH 
 
 
 参考としてらせん軸に平行に磁場を印加した場合の試料 1での 5 KにおけるM-Hカ
ーブを図 4.10 に示す．らせん軸に平行に磁場を印加した場合，コニカル構造を経て強
制強磁性状態に転移し Hcは 30 kOe程度である．この時明確なMのステップは観測する
ことができなかった．これより，ステップはらせん軸に垂直に磁場を印加した時の CSL
によるものと断定することができる． 
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 減磁過程における Hc付近の巨大な磁化のとびは，試料内部に存在する結晶的なピン
が影響したために，Hc以下でも強制強磁性状態を維持し，その後巨大な磁化のとびの磁
場で位相欠陥が生成されたと考える．ここで，強磁性体におけるステップ状の応答とし
て Barkhausen効果がある [90]．これは，磁区を形成する強磁性体で磁場を印加ときの磁
化過程において，磁区と磁区の間の磁壁が結晶的なピンによってスムーズに移動せずに
磁化値がステップ状になる効果である．コイル中に強磁性体を通すとそのコイルと接続
したスピーカーから雑音が聞こえることから発見された [91, 92]．Barkhausen 効果は，試
料の形状などで磁化のとぶ大きさなどが変化する報告があるが，磁化がとぶ場合はそれ
が出現する磁場などはランダムである [93, 94]．今回の Cr1/3NbS2における減磁過程のステ
ップ状の変化はランダムであるが，とびの大きさのオーダーは明らかに Barkhausen 効
果のそれとは異なり大きい．よって，減磁過程におけるこの磁場領域での磁化のとびは
CSLによってアシストされた巨大バルクハウゼン効果と位置付けることができる． 
 また，Ho などの対称型らせん構造を有する希土類元素でも，磁化がステップ状にな
ることが古くから報告されている [95-97]．但しこの場合，対称型らせん構造であり，ら
せん軸に垂直に磁場を印加しても CSL 状態になっていない．また，希土類でステップ
状になるのは磁場を一定にした状態で温度を変えることで，スピンフリップが起こり，
らせんピッチが固まることに起因するものである．そのため，今回の磁化ステップとは
似て非なるものである． 
 
 
4.2.2 サンプルサイズ依存性 
 
 次に，試料の c軸長が異なる試料での磁化ステップの比較を行った．試料 3と 4を用
いて磁化測定を実施した．図 4.11に試料 3と 4での 5 KにおけるM-Hカーブの全体図
を示す．縦軸は，断面積 Sabで規格化してある．こうすることで，磁化の大きさは Lc
にのみ依存する．Msはおおよその Lcの比とコンシステントである．試料 3 と 4 の 5 K
での Hcは 2.2 kOeで同じであり，試料 1よりも結晶の質がいいと考えられる． 
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  図 4.12 に領域 A における減磁過程の M-H カーブの拡大を示す．縦軸は Msにて規格
化した．(a)は試料 3，(b)は試料 4である．同じ磁場領域，磁化領域である．観測できた
磁化ステップは矢印にてマークした．試料 3では 7個，試料 4では 14個のステップを
観測した．本来，Lcが大きな試料 3の方がステップは多く観測されるはずであるが，試
料 4の方が 2倍のステップを観測した． 
ここで 1ステップの幅を∆H，高さを∆Mとすると，試料 3と 4に対する∆H3と∆H4は，
ゼロ磁場下でのらせんの巻き数で Hcを割ることで以下のように表すことができる． 
 
 Δ𝜒𝜒3 = 𝜒𝜒c32290 (4.1) 
 
Δ𝜒𝜒4 = 𝜒𝜒c41250 (4.2) 
 
今回，Hcが同じ試料を使って実験を行ったため 
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図4.11 試料 3,4での 5 Kにおける M-Hカーブ 
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 𝜒𝜒c3 = 𝜒𝜒c4 = 𝜒𝜒c (4.3) 
 
であり，この関係より 
 
 Δ𝜒𝜒3 = 𝜒𝜒c2290 < Δ𝜒𝜒4 = 𝜒𝜒c1250 (4.4) 
 
となる．∆H3よりも∆H4はの方が大きく，試料 4 の方がステップを測定することが容易
である．一方，試料 3と 4に対する∆M3と∆M4は 
 
 Δ𝑀𝑀s3 = 𝑀𝑀s32290 (4.5) 
 Δ𝑀𝑀s4 = 𝑀𝑀s41250 (4.6) 
 
と表さる．図 3.1.12は磁化を Msで規格化しているため， 
 
 𝑀𝑀s3 = 𝑀𝑀s4 = 1 (4.7) 
 
であり， 
 
 Δ𝑀𝑀s3 = 12290 < Δ𝑀𝑀s4 = 11250 (4.8) 
 
となる．∆Mの観点からも試料 4の方がステップを観測しやすいことが分かる．このス
テップの大きさが大きくなることに起因して，試料 4の方がステップが 2倍も観測され
ていると考察する． 
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図4.12 領域 AのM-Hカーブの拡大図 
(a)試料 3（領域 A1），(b)試料 4（領域 A2） 
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図4.13 領域 BのM-Hカーブの拡大図 
(a)試料 3（領域 A1），(b)試料 4（領域 A2） 
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図4.14 試料 3での 5 Kにおける領域 BのM-Hカーブの拡大図 
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図4.15 試料 4での 5 Kにおける領域 BのM-Hカーブの拡大図 
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 図 4.13 に Hc付近の領域 B を拡大した M-H カーブを示す．(a)は試料 3，(b)は試料 4
であり，同じ磁化と磁場領域を示している．このピン由来の効果による磁化のとびは試
料 3では 8個のとびが観測されているが，試料 4では 5個である．最大のとびを比較す
ると試料 3では Msの 0.3 %，試料 4では Msの 2 %である．それぞれ，位相欠陥が約 6
個と 25個生成されたことに相当する．試料 1と 2の考察と同様に，マイクロサンプル
における電気抵抗では，飽和の約 50 %の大きなとびが観測されており，試料サイズが
小さくなるととびの大きさが大きくなることが考えられる．また，図 4.14（試料 3）と
4.15（試料 4）に各 Runでの領域 Bでの M-Hカーブを示す．試料 3では，磁化のとぶ
磁場値は基本的にランダムであるのに対し，試料 4では磁化が大きく飛ぶ値は，1901 Oe
と 1924 Oeであり，すべての Runで共通している．試料はともにバルク試料であるが内
部がどの程度のドメインに分かれているかは定かではない．試料が小さな方が，ドメイ
ンが少なくピンの効果が常に同じ磁場値で出現すると考えられる． 
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第5章 動的応力によるカイラルソリトン格子の
操作 
 
カイラル磁性体 Cr1/3NbS2における直流磁場下でのカイラルソリトン格子（CSL）状
態において，電流や電場，磁場，超音波を印加することによる CSL の重心運動や操作
が可能であると理論的に示唆されている [61-63, 66, 68]．本研究では，時間に対して応力の大
きさが超音波帯域で周期的に変化する動的な応力を印加することで，CSL状態の操作を
試みた． 
 
 
5.1 交差相関を利用した物性操作に関する先行研究 
 
図 5.1のように，物理量にはそれと共役な外場が存在する．磁化Mに対しては磁場H，
電気分極 Dに対しては電場 E，歪みテンソルε に対しては応力 F/Sである．通常の物性
を操作する場合，上記の共役な外場を用いて操作を行う． 
マルチフェロイックに代表されるような物質においては，電場による磁化の操作 [98]
や磁場による電気分極の操作 [99, 100]が可能であり，活発に研究が行われている．このよ
うに，非共役な外場を用いた物性の制御を交差相関と呼ぶ．この交差相関に応力を加え
ることは，操作の対象範囲を拡大させる．強磁性（反強磁性も含む）もしくは強誘電性
（反強誘電性）は，格子状の電子の自由度（スピンもしくは電荷）の長距離秩序状態で
あり，強制強磁性状態からの減磁過程で，格子変調がその長距離秩序に影響を与えるの
は自明である．圧力の印加方法には，圧力実験に代表される静的応力と衝撃波を用いる
などの動的応力がある [101, 102]．本研究では，圧力とは異なり，時間に対して応力の大き
さが変化する動的な応力による操作を試みた．以下に動的な応力の説明と先行研究の紹
介をする． 
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 図5.1 交差相関を利用した物性操作 
 
 
5.2 動的な応力を用いた先行研究 
 
図 5.2に示すように，圧力に代表されるような時間に対して大きさが変化しない応力
を静的な応力と呼ぶ．一方，時間に対して大きさが変化する応力を動的な応力と呼ぶ．
動的応力の一例としては，衝撃波がある [103]． 
物質は，サイズや形状に依存する場合もあるが，固有の振動周波数や共鳴周波数を有
している．この動的応力を利用することで，その周波数に対応した巨大な物性操作が可
能であると考えることができる．実際に過去に行った実験では，通常自動車の CPU の
クロック信号などに用いられるセラミック振動子（共鳴周波数 1 MHz）を動的応力の発
生源とし，実験を行った．半導体のシリコンウェハにおける動的応力下での電気抵抗測
定では，図 5.3に示すように不純物領域から飽和領域へ転移する時に，電気抵抗にあり
えないカフスが出現することを報告した [104]．この時の電気抵抗は無歪み状態の 1/7 で
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ある．また，銅酸化物超伝導体 Bi2223 の線材においては，図 5.4 に示すように超伝導
転移温度が 30 K近くシフトすることが報告されている [105]．このように静的な応力とは，
超伝導転移温度のシフト方向は異なるが，シフト量は明らかに大きい． 
 
 
 
図5.3 (110)シリコンウェハにおける電気抵抗の温度依存性 [104] 
 
  
図5.2 静的な応力と動的な応力の概念図 
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 図5.4 銅酸化物超伝導体 Bi2223線材における交流磁化率の温度依存性 [105] 
 
今回，カイラル磁性体 Cr1/3NbS2のマイクロサンプルに対し，同様の方法で動的な応
力を印加することで，CSL の形成にどのような影響を与え，CSL 状態を制御した．ま
ず，動的応力印加可能なシステムを確立したので，その説明を次に行う． 
 
 
5.3 実験装置開発 
5.3.1 動的応力の印加システム 
 
村田製作所製の圧電セラミック振動子を動的な応力源とした．これは，通常自動車の
CPU のクロック信号用に用いられるもので，振動子ごとに固有の振動（共鳴）周波数
が決まっている．温度変化による周波数の変化が小さく，形状も小型である．今回用い
た振動子は共鳴周波数が 1 MHzのものである．但し，共鳴周波数は温度によってわず
かに変化するため，温度ごとに調整が必要である．図 5.5に示すようにこの振動子にシ
グナルジェネレータとオシロスコープを接続し，共鳴周波数にて振動させた．オシロス
コープにて入力電圧の波形（振幅）を確認することで，印加電圧の周波数を共鳴周波数
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に調整する．この実験において試料は，動的な応力の影響を受けやすくするために大阪
府立大学の戸川研究室よりマイクロサンプルを作製いただいた．マイクロサンプルの走
査型電子顕微鏡（Scanning Electron Microscope，SEM）写真を図 5.6に示す．試料サイズ
は 10 µm × 5 µm × 0.5 µmである．基板上にタングステンのデポジットにて固定された
マイクロサンプルの横もしくは基板の下に熱伝導性の良い Apiezon-N グリスにて振動
子を固定し，PPMS（Quantum Design社製）にて電気抵抗測定を実施した．図 5.7に試
料と振動子を配置した写真を示す．実験は，①定常的に動的応力を印加するものと②刺
激的に動的応力を印加するものの 2通りを実施した． 
 
 
図5.5 実験システムの簡略図と振動子の写真 
 
 
 
 
図5.6 マイクロサンプルの
SEM写真 
図5.7 マイクロサンプルと振動子配置方法 
 
Iin Iout 
V+ V- 
5µm c 軸 
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5.3.2 試料挿入プローブ 
 
 実験は，大阪府立大学にて Quantum Design社製 PPMSで行ったが，再現性実験を九
州工業大学の SQUID磁束計MPMSにて電気抵抗測定を実施するために，MPMS用の特
性試料台を作製した．PPMSでの測定では図 5.7に示すような市販の電気伝導測定用の
試料台を利用し，25 mm の試料空間径の冷凍機に試料を挿入する．一方， MPMS は，
通常磁化測定に用いられるため，長い非磁性の棒（プローブ）の先にサンプルを入れた
ストローを接続し，試料を試料空間径が 8.6 mmの冷凍機へ挿入する．MPMSの冷凍機
部分を利用し図 5.6，5.7に示すようなマイクロサンプルの電気抵抗測定を実施する場合，
磁化測定用の試料挿入プローブでは不可能である．そこで，マイクロサンプル電気抵抗
測定に適した仕様の試料台を作製した．設計図を図 5.8に示す．④の部分までがプロー
ブの部分であり，その先は熱伝導の良い銅で作製した．上部からプローブ中に銅線（も
しくはマンガニン線）を通し，試料まで接続する．⑥はフレキシブルフラットケーブル
（FFC）用のコネクタを示しており，試料台上部から試料直近までは FFCにて導通を確
保した．紫色の部分は，⑨で示すネジにて固定され，上部とは FFC にて接続する仕様
の為，取り外し可能である．ここが，市販されている MPMS 用の電気測定プローブと
異なる点であり，⑥の部分を複数作製することで複数の試料の測定を並行して実施する
ことが可能である．取り外し可能な試料台の写真を図 5.9 に示す（設計図の紫部分）．
試料台は，振動子がきれいに収まるサイズになっており，振動子は 3つの面で銅に接触
するため熱的に浮くこともない．また，上面の両側に 3 つずつ電極を配置することで，
中央に置いた試料にワイヤボンディングにて導通を確保する使用である．ワイヤボンデ
ィングには，WEST BOND社製のものを用いて，アルミ線を接続した． 
 
 
 
図5.9 試料台の写真 
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5.4 実験結果 
5.4.1 定常的な動的応力の効果 
 
図 5.10に 100 Kにおける各動的応力下での電気抵抗の磁場依存性を示す．offは無歪
み状態を示し，電圧は振動子への印加電圧の振幅である．電圧値を応力の大きさと等価
として取り扱う．offでは，Togawaらの結果 [64]と同様に，増磁過程では電気抵抗が減少
し，減磁過程においてヒステリシスを有し，Hc以下の磁場で電気抵抗が大きくとぶ結果
を得た．Hcは 2.4 kOeで，減磁過程の電気抵抗がとぶ磁場は 1.7 kOeである．印加する
応力を大きくすると，4 Vppまではヒステリシスの面積が小さくなり，それ以上では大
きくなる結果を得た．ヒステリシスの面積は最小で無歪み状態の 0.95倍になった． 
図 5.11に 110 Kにおける各動的応力下での電気抵抗の磁場依存性を示す．温度を上げ
たことで，形状が変化し，全体的にヒステリシスが大きくなった．応力の大きさを大き
くすると 100 K と同様にヒステリシスの面積が小さくなりその後大きくなる傾向を得
た．ヒステリシスの面積は最小で無歪み状態の 0.7倍になった． 
図 5.12に 120 K近傍の温度と 120 Kで 10 Vppの動的応力を印加した時の電気抵抗の
磁場依存性を示す．10 Vppの動的応力を印加することで，120.6 K付近の曲線と一致す
る．Tc近傍のこの温度域では，動的応力の効果がないと仮定すると，動的応力印加で試
料と試料空間の温度を示す温度計の表示値が 0.6 Kずれている．これは振動子に電圧を
印加すると発熱がわずかに存在することを示す結果である． 
図 5.13 にヒステリシスの面積の振動子への入力電圧依存性を示す．振動子に電圧を
印加すると，少なくとも発熱が起こり試料に熱が加えられる．電気抵抗の磁場に対する
曲線は，先行研究にもあるように，Tcに近づくとヒステリシスの面積が小さくなる．振
動子への印加電圧が小さな領域では，ヒステリシスの面積が小さくなっている．これは
図 5.13に thermal effectとして示したように上述の振動子の発熱による影響が考えられ
る．振動子への印加磁場を大きくするとヒステリシスの面積が増大しており，試料の温
度が上昇しただけでは説明がつかない現象である．これが，動的応力の効果であると考
えられる．動的応力の印加で格子を変調することで DMベクトルに影響を及ぼし，減磁
過程で強制強磁性状態から CSL 状態への移行を妨げ，ヒステリシスが大きくなったと
考える． 
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図5.10 100 Kにおける各動的応力下での電気抵抗の磁場依存性 
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図5.11 110 Kにおける各動的応力下での電気抵抗の磁場依存性 
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図5.12 120 K近傍における各温度と 10 Vppの動的応力を印加した時の 
電気抵抗の磁場依存性の比較 
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図5.13 ヒステリシスの面積の振動子への入力電圧依存性 
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5.4.2 刺激的な動的応力の効果 
 
図 5.14に，100 Kでの無歪み状態の電気抵抗の磁場依存性を示す．黒の破線は，測定
を停止させなかったときの曲線を示す．減磁過程で強制強磁性状態から CSL 状態へ移
行する直前で磁場の掃引を停止する．その後，以下の手順で実験を実施する． 
 
① 電気抵抗測定をする． 
② 動的応力を 1分間印加する． 
③ 電気抵抗測定をする． 
④-① （電気抵抗が変化していない場合）印加磁場を小さくし，手順①に戻る． 
④-② （電気抵抗が変化した場合）CSLの操作に成功．無歪み状態にてゼロ磁場まで
電気抵抗測定をする． 
 
この手順を簡単に図 5.15に示す． 
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図5.14 100 Kでの無歪み状態の電気抵抗の磁場依存性 
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図5.15 実験時の磁場の変化と動的応力の印加タイミング 
 
 
図5.16 電気抵抗の磁場依存性の拡大図 
 
 図 5.16に，電気抵抗の磁場依存性の拡大図を示す．1645 Oeから上記の手順①~④を
実施した．赤のプロットは動的応力印加前で青のプロットは動的応力印加後の電気抵抗
測定値を示す．1645~1636 Oe（図中①と②）では，動的応力の印加前後で電気抵抗は変
化しなかったが，1635 Oe（図中③）では動的応力を印加前と印加後で電気抵抗が変化
した．これは，強制強磁性状態から CSL 状態へ転移したために起こり，動的な応力に
よって CSL状態へ移行させたと言える．つまり，動的な応力を印加することで CSLを
91
操作することが可能であることを発見した．これは，動的応力を印加することで，格子
が変調され，結晶構造に由来する磁気的なピンが揺すられる．ピンが揺すられることで，
エネルギー障壁が小さくなり，さらに動的応力としてエネルギーを与えられていること
から，強制強磁性状態から CSL 状態へ移行させることができたと考えられる．また，
電気抵抗値がとぶ直前で磁場の掃引を停止し，温度を上げる実験や数十分待つ実験も行
ったが，電気抵抗は変化しなかった．これにより熱や時間経過によるものではなく，動
的応力による操作が可能であることを示したと言える． 
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第6章 結論 
 
本研究ではカイラル磁性体 Cr1/3NbS2において，実現されるスピンの位相秩序の磁気
測定による観測並びに分析，さらにはその操作を目指した．それぞれの研究をここで要
約する． 
 
①非線形磁化率の観測と温度-磁場相図の作成 
 直流磁場下での交流磁化率測定を実施し，2つの領域で非線形磁化率が観測されるこ
とを明らかにした．この非線形磁化率は他のカイラル磁性体でも観測できており，連続
したサイズの大きな磁気ドメインによる応答であると考えら，Duffing モデルで現象論
的に理解できる．非線形磁化率が出現するのは，Hdc = 0と Hdc = 1000~2000 Oe の 2つ
の領域で，長周期らせん磁気構造相と常磁性相の相境界と CSL-2 相から強制強磁性相
の相境界である．Hdc = 0~1000 Oeでは，非線形磁化率が出現せず，この磁場領域のみ 1
次転移である可能性を示唆する．CSL-1相は，強制強磁性部分に比べらせん部分の割合
が多く，CSL-2相は強制強磁性部分の割合が多くなる領域である．多ビットのデバイス
など考えた時に魅力的であるのは CSL-2相である．CSL-2では，磁気的に重いドメイン
であり，これをうまく操作や移動させることができると将来性があり，そのために今後
は，直流磁場をらせん軸に垂直に印加したうえで交流磁場をらせん軸に平行に印加し，
磁場で CSLを揺らす研究につなげたい． 
 
②磁化ステップの観測 
 単結晶バルク試料を用いて，カイラルならせん軸に垂直に磁場を印加した時の磁化測
定を実施し，理論的に示唆されていた磁化のステップを磁化で初めて観測した． 
非線形磁化率にて明らかにした CSL-2 相では，増磁・減磁過程で磁化がステップに
なることを磁化測定で明らかにした．その時，磁化の値は増磁過程と減磁過程で同じ値
をとる傾向を観測した．これは CSL の周期が同じであれば磁化が同じになることに起
因しており，磁化ステップが CSLに由来するものであることの証拠である． 
強制強磁性状態からの減磁過程において，飽和磁化の数%にあたる磁化のとびを観測
した．これは，結晶構造的なピンが CSL の形成に有限なエネルギー障壁を与えている
ことを反映しているものであり，増磁過程ではこれほどの巨大な磁化のとびは観測でき
ず，ソリトンを生成する過程と消去する過程ではピンがもたらすエネルギー障壁の大き
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さが異なることが分かった．さらに，この磁場領域の磁化のとびは，測定するたびに異
なるため，Barkhausen 効果の範疇に入るものであり CSL がアシストした巨大な
Barkhausen的な効果であると言える． 
また，H < 0.6Hcの低磁場領域では増磁過程，減磁過程ともに磁化のステップを観測
することができなかった．印加磁場の間隔や測定感度の問題も考えられる．しかし，①
の温度-磁場相図で高調波磁化率が出現しなかったことや CSL-1 相があることからすれ
ば，低磁場域ではソリトンの生成が比較的連続的に起こっていることを示唆した結果と
も言える． 
単結晶バルク試料のらせん軸長が小さな試料でも，CSLに起因する磁化のステップを
観測した．この時，試料長が小さな試料の方が，磁化のステップは少なくなることを期
待したが，1つのステップの幅∆Hや高さ∆Mが Hcや Msに対して大きくなる小さな試料
の方が，多くの磁化ステップを観測できた結果となった．強制強磁性状態からの減磁過
程では，Barkhausen的な大きな磁化のとびが観測できた．これは，試料サイズが小さな
方が 1度に磁化が変化する量が大きく，マイクロサンプルの磁気抵抗測定で Msの 50 %
近く磁化がとぶこととコンシステントな結果と言える．試料のサイズによる効果を確認
することで，CSL由来の磁化のステップであることを証明したと言える． 
過去の TEM観察や磁気抵抗測定で離散的な応答の存在は疑いないものであったが，
CSL 形成にとって磁化という最も直接的な物理量をもってして，CSL の存在を検証で
きた．なお，理論の報告では，CSLの両端の境界条件を固定し，磁化が離散的になる検
証が行われているが，実際の試料でも結晶の端はスピンが固定されていることが考えて
よいであろう．今後は，試料サイズを小さくした磁化測定を実施することで，試料サイ
ズとステップの数の関係を言及することが求められる．そのためには，SQUID 磁束計
では測定感度が不十分であり，放射光を用いたX線磁気円二色性（X-ray magnetic circular 
dichroism，XMCD）実験で検証を進めている． 
 
③動的応力を用いたカイラルソリトン格子の操作 
 動的応力を印加した状態での，マイクロサンプルにおける電気抵抗測定を実施し，動
的応力によって CSL 状態に影響を与えることに成功した．定常的に動的応力を印加し
た場合，マイクロサンプル特有の巨大なヒステリシスが大きくなる結果を得た．これは，
動的応力によって強制強磁性状態から CSL 状態へ移行するのを動的応力による格子の
変調が妨げたためと考えることができる．刺激として強制強磁性状態で動的応力を印加
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した場合には，CSL状態へ転移させることに成功した．これは，定常的な場合とは逆に
動的応力によって強制強磁性状態を不安定にし，エネルギー障壁を超えさせることがで
きたと考えられる．新たな外場として動的応力の可能性を見出し，CSLの操作が格子の
変調させる観点からも有効であることを明らかにした． 
 
以上，カイラル磁性体 Cr1/3NbS2において，カイラルソリトン格子のスピンを担う Cr原
子の情報から，非線形磁化率の観測，温度-磁場相図の作成，磁化ステップの観測，動
的応力による CSLの操作に成功した．今回の CSL形成にとって最も重要な物理量であ
る磁化として CSL形成過程を明らかにしたことは，今後の CSLの操作など応用への考
慮をする時には非常に重要な情報になりうる． 
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